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電荷密度波状態の存在は 1950 年代にパイエルスによって指摘され [1]、1970 年代に白金錯










































































で与えられる。ここで niσ と c
†
iσ(ciσ)はそれぞれサイト iにおけるスピン σ の電子の数演算
子と生成（消滅）演算子であり、ni = ni↑ + ni↓ である。tij , Vij はそれぞれサイト i, j 間の電
子遷移積分とクーロン相互作用強度であり、U はオンサイトのクーロン相互作用強度である。







































































が行われている。A2B 型の電荷移動錯体ではアニオン分子 B+ またはカチオン分子 B− から
の電荷移動により、A分子の平均価数は ±1/2となる。通常、B 分子は閉殻構造であるため、
A 分子のフロンティア軌道付近にフェルミ面が存在し、この軌道が物性を決定している。こ






α-(BEDT-TTF)2I3, θ-(BEDT-TTF)2RbZn(SCN)4 並びに (EDO-TTF)2PF6 について説明
する。
1.3.1 2次元三角格子物質: (BEDT-TTF)2X
A2B 型の電荷移動錯体において A分子が図 1.3(a)に示す BEDT-TTF（以下、ET）分子の
場合、ET分子は 2次元的な構造を持つ。このとき ET分子を 1つの格子点と見なすと、ET
分子は図 1.3(b)に示すような様々な空間的配置を取る。ここでは電荷秩序を示す α, θ 型の配
列形式に着目する。図 1.4 に α-(ET)2I3 と θ-(ET)2MM’(SCN)4 における電気抵抗の温度依
存性を示す [34, 35]。α-(BEDT-TTF)2I3, θ-(BEDT-TTF)2RbZn(SCN)4 ともにある温度で
急激な電気抵抗の増加が見られ、金属絶縁体転移を起こす。これらの金属絶縁体転移の起源が
電荷秩序であることは 13C核磁気共鳴実験によって初めて示された [36, 37]。図 1.5にその結
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図 1.3 (a)BEDT-TTF 分子の模式図 [32]。(b)BEDT-TTF 分子の 2 次元配列パターン
の模式図 [33]。













図 1.5 (a)α-(ET)2I3 [36] 及び (b)θ-(ET)2RbZn(SCN)4 [37]における 13C 核磁気共鳴スペクトル。




における拡張ハバード模型の解析は Seo によって平均場近似の範囲で初めて行われ [39]、図
1.6(a–c) に示す複数の電荷秩序状態がパラメータに依存して安定化することが示された。そ
の後、クーロン相互作用の異方性が弱い領域における解析が tij = 0 の極限 [40] と平均場近
似の範囲 [41]で行われ、図 1.6(d)で示す 3-foldと呼ばれる長周期の電荷秩序状態の存在が指
摘された。3-fold 電荷秩序状態の存在が指摘されて以降、変分モンテカルロ法 [42] や厳密対
角化法、密度行列繰り込み群法 [43]など電子相関効果を取り入れた解析が拡張ハバード模型
に対して精力的に行われている。図 1.7(a)に変分モンテカルロ法による絶対零度相図を示す。
ここでは図 1.3(b)における θ 型の分子構造を考慮し、クーロン相互作用の異方性は pボンド
と cボンドそれぞれのクーロン相互作用強度 Vp, Vc によって表される。Vc ≫ Vp の領域では
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図 1.7 (a)異方的三角格子拡張ハバード模型 [41]及び (b)異方的三角格子スピンレスフェ
ルミオン模型 [44]における絶対零度相図。
図 1.6(b)に示す diagonal電荷秩序が安定化し、Vc ≪ Vp の領域では図 1.6(a)に示す vertical
電荷秩序状態が安定化する。これらの状態はクーロン相互作用エネルギーを利得する電荷配
列となっており、ストライプ型電荷秩序と呼ばれ、ウィグナー結晶の拡張であると解釈され
る。Vc ∼ Vp ≫ tの領域では図 1.6(d)の 3-fold電荷秩序状態が安定化する。3-fold電荷秩序
状態では電荷密度が大きいサイトと小さいサイトの電荷密度はそれぞれ 1/2 + 2δ, 1/2 − δ で
あり、非ストライプ型の電荷秩序状態である。これは c 及び p ボンドのクーロン相互作用を
共に避け合うような電荷配列となっており、電荷フラストレーション効果によって現れる秩序





ける二重占有状態を排除した模型であり、スピンの有効的な相互作用 J ∼ (t2/U)に対して、
J < T ≪ V を満たす温度領域の拡張ハバード模型の性質をよく表すと考えらえる。図 1.7(b)





図 1.8 (a)EDO-TTF 分子の模式図。(b)(EDO-TTF)2PF6 の格子構造の模式図。
(c)(EDO-TTF)2PF6 における電気抵抗の温度依存性。論文 [46]より引用。
1.3.2 1次元物質: (EDO-TTF)2PF6
A2B 型の電荷移動錯体では TMTTF2X や DCNQI2X など擬 1次元物質が多く見られる。
図 1.8(a)に示す EDO-TTF分子による電荷移動錯体 (EDO-TTF)2PF6 は (EDO-TTF)分子
が図 1.8(b)に示すようにカラム方向に配列した擬 1次元物質として知られている。図 1.8(c)
に (EDO-TTF)2PF6 の電気抵抗の温度依存性を示す [46]。ラマン測定 [47] や X 線構造解
析 [48]の結果から低温における絶縁体相はカラム方向に対して (0110)型の電荷秩序状態であ
り、クーロン反発を避け合う (1010)型の電荷秩序状態とは異なることが示されている。これ
は (EDO-TTF)2PF6 が (0110)型電荷秩序と (1010)型電荷秩序の競合した系であると捉える
ことができる。(0110) 型の電荷秩序状態はホルスタイン型の電子格子相互作用により安定化
することが Clay らによって指摘されており [49]、(EDO-TTF)2PF6 における大きな振電相
互作用の存在などが議論されている。またここで見られた金属絶縁体転移は、電荷秩序転移と
ともに EDO-TTF分子の湾曲を伴う分子二量体化と、高温相で対称心上で回転運動をしてい





α-(ET)2I3 及び θ-(ET)2RbZn(SCN)4 では低温で現れる電荷秩序絶縁体状態において
光照射実験が多数行われており、光誘起絶縁体金属転移について詳しく調べられている
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図 1.9 様々な励起光強度に対する 0.12eV における ∆R/R の時間発展。(a)20K 及び








































現しない隠れた状態の実現が示唆されている。図 1.11(a) に反射率の差分スペクトル ∆R/R
を示す。赤線は 180Kの電荷秩序状態における光照射後 (0.1ps)の ∆R/R であり、黒線は金
属状態 (290K) と電荷秩序状態 (180K) の温度差分スペクトルである。1.2eV より高エネル
16 第 1章 序論












































図 1.13 光励起固有状態における電荷相関関数の励起エネルギー依存性。(π, π) と
















図 1.14 (a) 基底状態相図。(b)各サイトにおける電荷密度の時間発展。(c)過渡スペクト
ル ωσ′(ω)。σ′(ω)は過渡光学電気伝導度スペクトル。論文 [22]より引用。
1次元電荷秩序系における光誘起ダイナミクスの理論研究は Yonemitsuらによって行われ





最近接サイト間のクーロン相互作用 V とアニオン分子の変位と電子間の相互作用 γ を加えた




の結果をそれぞれ図 1.14(b),(c)に示す。電荷密度の時間発展において光照射後 t = 700近傍
において (0011)型の電荷秩序から (1010)型の電荷秩序への変化が見られる。このような電荷
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の時間発展を示す。光照射後の秩序変数の時間発展に着目すると、電荷秩序と BOW ともに
4kF の周期を持つ秩序変数に大きな振動が現れており、光照射により 4kF の周期を持つ電荷
秩序の増強が見られる。このような結果から光照射による 2kF の電荷秩序状態から 4kF の電
荷秩序状態への変化の可能性が指摘されている。
図 1.15 (a) 電荷秩序及び (b)BOW の秩序変数の時間発展。kF はフェルミ波数を表して







とした 1 次元電荷密度波状態の理論研究によって示されている [60]。電荷密度波状態では電
























図 1.16 (a)光励起による 1粒子スペクトルの時間発展。(b)運動エネルギーから見積もら
れた緩和時間のパラメータ依存性。論文 [66]より引用。
Wernerによって動的平均場理論を用いたホルスタイン・ハバード模型における光誘起ダイ
ナミクスの解析が行われている [66]。図 1.16(a)に示す 1粒子スペクトルの時間変化では光照






















|ψ(t)⟩ = Cg |ϕg(t)⟩ ⊗ |φg(t)⟩+ Ce |ϕe(t)⟩ ⊗ |φe(t)⟩ (1.2)
のような波動関数を用いることが Gomi らによって提案されている。ここで |ϕX(t)⟩ と
|φX(t)⟩はそれぞれ電子系と格子系の波動関数であり、X = g(e)は基底状態 (光励起状態)の
波動関数であることを表している。また各係数は |Cg|2 + |Ce|2 = 1の条件を満たす。本研究



























































説明する。第 3 章と第 4 章では三角格子上の電荷秩序状態における光誘起ダイナミクスに関




































計算手法を用いて容易に計算することができ、この固有状態を用いて対象とする N ×N の行
列の固有ベクトルを求めることができる。
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2.1.1 基底状態計算方法
ここでは三重対角行列を得るためのランチョスベクトルの生成方法について述べる。対象と
する N ×N の正方行列 H に対し、規格化された任意のベクトル |ϕ0⟩を用意する。基底状態
の計算においては通常、規格化されたランダムベクトルを |ϕ0⟩として使用する。続いて |ϕ0⟩
と直交するベクトル |ϕ1⟩を
H |ϕ0⟩ = α0 |ϕ0⟩+ β1 |ϕ1⟩　 (2.1)
α0 = ⟨ϕ0|H|ϕ0⟩ (2.2)
β1 = ∥(H − α0) |ϕ0⟩ ∥ (2.3)
のように生成する。ここで ∥ |·⟩ ∥ ≡
√
⟨·|·⟩はベクトルのノルムである。|ϕ2⟩以降のベクトル
|ϕi+1⟩は |ϕi⟩ , |ϕi−1⟩を用いて
H |ϕi⟩ = βi |ϕi−1⟩+ αi |ϕi⟩+ βi+1 |ϕi+1⟩　 (2.4)
αi = ⟨ϕi|H|ϕi⟩ (2.5)
βi+1 = ∥(H |ϕi⟩ − βi |ϕi+1⟩ − α0 |ϕi⟩)∥ (2.6)
のように順次生成する。ここで生成したランチョスベクトルを用いて N ×M の行列 VM =













の固有値 ϵMi 、固有ベクトル |ψMi ⟩ は数値的に解くことができる。一般に M < N において
|ψMi ⟩はハミルトニアン H の厳密な固有状態ではないが、
⟨ψMi |H|ψMj ⟩ = ϵMi δij , i, j < M (2.8)
の関係式を満たす。また最小固有値 ϵM0 とその固有ベクトル |ϕM0 ⟩はハミルトニアンの基底エ
ネルギーと基底状態の良い近似になることが知られており、M ≪ N において基底状態へ収束
する。ϵM0 , |ψM0 ⟩がそれぞれ基底エネルギー、基底状態への収束する条件として∣∣∣∣∣ϵM0 − ϵM−10ϵM0
∣∣∣∣∣ ≤ ϵ (2.9)











ω −H + E0 + iη
A|Ψ0⟩ (2.10)




























を導入すると、式 (2.13)は k = 0のとき
∑
n
(z −H)mnxn = δm0 (2.14)
となり、xに関する連立一次方程式となる。ここで求めるスペクトル関数 I(ω)は















z − α0 − β21(detD2/detD1)
(2.17)
の表式を用いる。ここで αi, βi はそれぞれ式 (2.11)の初期ベクトルを用いて得られた三重対
角行列の対角及び非対角行列要素である。また行列 Dn は行列 (z −H)において、0行目から
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z − α0 −
β21
z − α1 −
β22
z − α2 − · · ·
(2.19)
となる。式 (2.19)を式 (2.16)に代入すると




z − α0 −
β21
z − α1 −
β22








|Ψ(τ)⟩ = H(τ) |Ψ(τ)⟩ (2.21)
に基づいた波動関数の時間発展に対する数値計算方法を説明する [70]。ここで τ,H(τ)は実時
間変数と時間に依存するハミルトニアンである。微小時間 δτ における状態 |Ψ(τ)⟩ の時間変
化は
|Ψ(τ + δτ)⟩ ≃ e−iH(τ)δτ |Ψ(τ)⟩ (2.22)
で与えられる。ここで時間領域 [τ, τ + δτ ]におけるハミルトニアンの時間変化は δτ が十分小
さいとして無視している。ここで式 (2.22)の右辺をランチョスベクトルで展開する方法につ
いて述べる。式 (2.1) における初期ベクトルを |ϕ0⟩ = |Ψ(τ)⟩ とし、M 個のランチョスベク
トル |ϕi⟩を生成する。このとき得られるM ×M の三重対角行列の固有値 ϵi、固有ベクトル
|ψi⟩を用いて式 (2.22)の右辺を展開すると
|Ψ(τ + δτ)⟩ ≃
M−1∑
ij=0




e−iϵiδτ |ψi⟩ ⟨ψi|Ψ(τ)⟩ (2.23)
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となる。ここで 1行目から 2行目への変形で式 (2.8)を用いた。この展開は生成したランチョ
スベクトルによるクリロフ部分空間が K = {|ϕ0⟩ ,H(τ) |ϕ0⟩ , · · ·H(τ)M−1 |ϕ0⟩} で定義され
ることから、exp(−iH(τ)δτ) に対して δτ の M 次のテイラー展開までで正しい近似である
(∼ O(δτM ))。実際の計算ではH(τ)の時間変化に比べて十分小さい δτ に対して必要なM を
選べば良い。時間発展を計算する際にランチョス法を用いる利点として、式 (2.23) の展開に
おいて |Ψ(τ + δτ)⟩ のノルムが保存する点が挙げられる。これは展開ベクトルの部分空間に
|Ψ(τ)⟩が含まれていることに起因する。
2.1.4 励起状態の計算方法
本項では N ×N の正方行列 H における励起状態を求める方法を説明する。式 (2.10)で定
義されるスペクトル関数に現れる固有エネルギー En を持つ固有状態 |Ψn⟩は
{(H − En)2 + η2cg} |x⟩ = −ηcgA |Ψ0⟩ (2.24)
を満たす |x⟩ と規格化因子を除いて一致する。ここで ηcg は正の微小量である。式 (2.24) は
H ′ = (H − En)2 + η2cg, |b⟩ = −ηcgA |Ψ0⟩と置くと H ′ |x⟩ = |b⟩のように連立一次方程式の
形式を持つ。本研究では連立一次方程式の解法として共役勾配法を用いた。共役勾配法では
f(|x⟩) = 12 ⟨x|H
′|x⟩ − ⟨b|x⟩で定義される関数 f(|x⟩)を最小化する |x⟩を求める。これはベク






H ′ijxj − bi = 0 (2.25)
を意味しており、H ′ |x⟩ = |b⟩を満たす |x⟩を求めることと等価である。関数 f(|x⟩)を最小化
する |x⟩ を以下の手順により求める。まず任意の初期ベクトル |x0⟩ に対して、残差ベクトル
|r0⟩ = |b⟩ −H ′ |x0⟩及び共役ベクトル |p0⟩ = |r0⟩を定義する。これら 3つのベクトルを初期
条件として
|xk+1⟩ = |xk⟩+ ak |pk⟩ (2.26)
|rk+1⟩ = |b⟩ −H ′ |xk+1⟩ = |rk⟩ − akH ′ |pk⟩ (2.27)









−gradf(|xk+1⟩) = |b⟩ −H ′ |xk+1⟩により定義されており、|xk+1⟩での f(|xk + 1⟩)での負の
勾配に対応する。したがって十分な回数のステップを行うことで |xk⟩ は厳密解に収束する。
|xk⟩の収束条件として、正の微少量 ϵに対して ∥ |rk⟩ ∥ ≤ ϵを用いる。
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2.2 Time-Evolving Block Decimation 法










M†M , MM† を導入し、それぞれの固有値、固有状態を
M†M |ψi⟩ = λi |ψi⟩ (2.30)
MM† |ϕi⟩ = λ′i |ϕi⟩ (2.31)
と定義する（λ0 ≥ λ1 ≥ · · · ≥ λn−1 のように λi, λ′i は降順とする）。ここで固有値 λi は
λi = ⟨ψi|M†M |ψi⟩ = ∥M |ψi⟩ ∥ ≥ 0 (2.32)
となり、正値である。また同様に λ′i も正値であることがわかる。ここで固有値 λi と λ
′
i、およ
び |ψi⟩と |ϕi⟩の関係を述べる。式 (2.30)の両辺に左側から ⟨ϕi|M を掛けると
⟨ϕi|MM†M |ψi⟩ = λi ⟨ϕi|M |ϕi⟩ = (⟨ϕi|MM†)M |ψi⟩
= λ′i ⟨ϕi|M |ψi⟩ (2.33)
となり、λ = λ′ であることがわかる。また式 (2.30)の両辺に左側からM を掛けると










Ũ = (|ϕ0⟩ · · · |ϕm−1⟩) (2.36)
Ṽ = (|ψ0⟩ · · · |ψn−1⟩) (2.37)
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を導入する。式 (2.35)により得られる以下の関係式
⟨ψi|M†M |ψj⟩ = λiδij
⟨ϕi|
√







⟨ϕ0|M |ψ0⟩ ⟨ϕ0|M |ψ1⟩ · · · ⟨ϕ0|M |ψn−1⟩




⟨ϕn−1|M |ψ0⟩ · · · ⟨ϕn−1|M |ψn−1⟩
...
...























と対角行列 Σが得られる。式 (2.40)の両辺に左から Ũ を、右から Ṽ † を掛けると
M = ŨΣṼ † (2.41)
が得られる。ここで 2つの行列
U = (|ϕ0⟩ · · · |ϕl−1⟩) (2.42)
V = (|ψ0⟩ · · · |ψl−1⟩) (2.43)
に対しても行列 Σのゼロ要素により
M = UΣV † (2.44)
が成り立つことがわかる。式 (2.44)は行列M の特異値分解であり、行列 Σの対角要素は行
列M の特異値と呼ばれる。|ϕi⟩ , |ψi⟩の正規直交性より、U, V は
U†U = I (2.45)
V †V = I (2.46)
を満たす左ユニタリー行列である。




直交基底をそれぞれ |iA⟩ , |jB⟩とするとき任意の状態 |Ψ⟩は
|Ψ⟩ = Ψij |iA⟩ ⊗ |jB⟩ (2.47)









































以下にその一例について述べる。部分系 Aに対する部分密度行列 ρA は












λα |αA⟩ ⟨αA| (2.53)
となり、特異値 λα とシュミット基底 |αA⟩は部分密度行列 ρA の固有値、固有状態である。ま
た |αB⟩は部分系 Bに対する部分密度行列 ρB の固有状態である。また式 (2.53)を用いること
で特異値 λα と部分系 A,Bに対するエンタングルメントエントロピーの間に




λα log λα (2.54)
の関係があることがわかる。
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2.2.2 行列積状態
一次元量子多体系の波動関数を効率良く表現する方法として行列積状態を導入する。まず局
所的な内部自由度 dを持つ N サイト系全体のヒルベルト空間は D = dN となる。系全体の基





A[0]A[1]σ1A[2]σ2 · · ·A[N ]σNA[N + 1] |σ1σ2 · · ·σN ⟩ (2.55)
と表現する。ここで A[i]σi(, i ̸= 1, N) はサイト i で定義される χ × χ の行列であり、
A[0], A[N + 1] はそれぞれ第 1 成分のみが 1 でそれ以外は 0 の行ベクトル、列ベクトル
である。χは補助次元（もしくは bond dimension）と呼ばれる非物理的な自由度である。式
(2.55)は開放端境界条件における行列積状態の定義である。周期的境界条件における行列積状












cσ1cσ2 · · · cσN |σ1σ2 · · ·σN ⟩ (2.57)
と表現される。ここで A[i]σi11 = cσi と定義すれば式 (2.57)は行列積状態と見なすことができ






cσ1···σN |σ1σ2 · · ·σN ⟩ (2.58)
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と表現される。係数 cσ1···σN を表現する行列 A[i]は特異値分解を用いて































の手順で得られる。ここで m × n 次元の行列の特異値分解における特異値行列の次元は
min(m,n)以下である。したがって上の手順から元の波動関数を再現するために必要な補助次



















で定義する。ここで λ[i],Γ[i]σi はそれぞれ次元 χ のベクトルと次元 χ × χ の行列であり、
式 (2.59) における式変形において λ[i]αi = Σ[i + 1]αi ,Γ
[i]σi





























1 |σi+1 · · ·σN ⟩ (2.62)
で定義される基底を導入する。ここで特異値分解の性質から |α[←i+1]i ⟩ , |α
[i+1→]
i ⟩が規格直交







i ⟩ ⊗ |α
[i+1→]
i ⟩ (2.63)
と表される。これは式 (2.50)と同型であり、サイト 1からサイト iまでを部分系 A、サイト
(i + 1)からサイト N までを部分系 Bとしたときのシュミット分解であり、特異値 λ[i+1]αi は
シュミット係数である。したがって補助次元 χはシュミット係数の個数に対応する。






λ[i] = λ[i+Ni] (2.64)









局所的な演算子の積、及びその線形和で表される演算子 O に対して基底 |σ1 · · ·σN ⟩による
行列要素 O(σ1···σN ),(σ′1···σ′N ) の行列積表現は
















となる。ここでW [i]はサイト iで定義される演算子を行列要素とする χW × χW の行列であ
り、W [i]σi,σ
′
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ここで S±i , S
z














I 0 0 0 0
S−2 0 0 0 0
S+2 0 0 0 0

















場合、W [1],W [N ]を除き、W [i]は式 (2.68)のW [2]と同様な表式となる。これは端のサイト
を除きハミルトニアンが並進対称性を持つことを反映した結果である。またそのような場合、
W [1],W [N ]はそれぞれW [i]の第 χW 列ベクトル、第 1行ベクトルとなる。行列積演算子の
表現には任意性があるが、補助次元 χW には下限が存在し行列W [i]の階数に対応している。
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H を考える。このときサイト iと i+ 1の局所的な演算子のみで構成される演算子（以降、局
所ハミルトニアン）を Hi とすると、ハミルトニアンは H =
∑
iHi と書ける。以降、説明を
明瞭にするため偶数サイトの局所ハミルトニアンを HAi 、奇数サイトを H
B
i とする。このと
き、異なるサイト (i ̸= j)の局所ハミルトニアンに対して
[HAi ,H
A




j ] = 0 (2.75)
が満たされる。以上のように定義されるハミルトニアンによる時間発展演算子に対して 1次の
鈴木トロッター分解を用いると
















= UA(τ, δτ)UB(τ, δτ) +O(δτ2) (2.77)
となる。ここで式 (2.75)を用いると

















































γ |α[←m]⟩ ⊗ |i⟩ ⊗ |j⟩ ⊗ |γ[m+2→]⟩ (2.80)
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ル関数を式 (2.10)における η → 0の極限として
A(ω) = ⟨Ψ0|A†δ(ω −H + E0)A|Ψ0⟩ (2.90)



















T0(x) = 1, T1(x) = x

























−W ′, a = W
2W ′







ここで ϵt は正の微小量であり、スペクトル関数の定義域は [−W ′,W ′](,W ′ < 1)に変換され
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ここでチェビシェフ係数は式 (2.93)の定義より
µn = ⟨Ψ0|A†Tn(H ′)A|Ψ0⟩ (2.99)
で与えられる。ここで
|t0⟩ = A |Ψ0⟩ , |t1⟩ = H ′ |t0⟩
|tn+1⟩ = 2H ′ |tn⟩ − |tn−1⟩ (2.100)



































i ) はサイト i のスピンレスフェルミオンの生成消滅演算子であ
り、ni = c
†
i ci はスピンレスフェルミオンの数演算子である。第 1, 2 項目はそれぞれ電子遷
移とサイト間クーロン相互作用を表しており、⟨ij⟩ は最近接サイトにあるサイト i, j の和を



























に (t, t′)、および (V, V ′)で表す。三角格子における第 1ブリルアンゾーンと特徴的な波数を
図 3.1(b)に示す。本研究では等方的な電子積分 t = t′ を採用し、V + V ′ = 2V0 = 12の条件
のもと V, V ′ を変えた結果を中心に示す。また厳密対角化法を用いる上で、図 3.1(c) に示す
N = 4× 6 = 24サイトの有限クラスターを周期的境界条件のもとで用いた。以下、電子フィ








2/(2τ2p ) cos(ωpτ) (3.4)
ここで Ap, ωp, τp, ep はそれぞれ励起光の強度、エネルギー、減衰因子、偏光方向の単位ベク
トルを表す。ベクトルポテンシャルは電子遷移積分のパイエルス位相として
tij → tije−iA(τ)·Rij (3.5)
とすることで計算を実行する。ここで Rij はサイト i, j 間の相対座標ベクトルである。系
の時間発展を計算する際に、式 (2.23) で定義されるパラメータの値として、M = 15, δτ =
0.01/t, 0.005/tの値を採用した。これらの値は、数値計算において十分な精度を示すことを確

























 2  4  6  8  10
Horizontal Vertical3-foldDiagonal
図 3.2 基底状態における電荷相関関数のクーロン相互作用強度依存性。V + V ′ = 12tの
条件のもと、横軸を V とする。縦破線は厳密対角化法で得られる相境界を表す。上部の図
は主要な電荷秩序状態の模式図であり、左から horizontal, diagonal, 3-fold, vertical電荷
秩序状態を表す。各円はサイトを表しており、色の濃淡は電荷密度に対応しており、白円は
電荷非占有サイトを赤円は電荷占有サイトを表す。








(ni − n)(nj − n)e−ik·Rij |Ψ0⟩ (3.6)
で定義される電荷相関関数を導入する。ここで n = 1/2は平均電荷密度、|Ψ0⟩は基底状態の
波動関数であり、k は図 3.1(b)で定義される第 1ブリルアンゾーンの波数である。図 3.2に
基底状態における電荷相関関数の相互作用依存性を示す。ここでは主に 3つの特徴的な領域が
見られる。(i)V < 5.5tでは C(0, π)と C(π/
√
3, π)が主要な相関であり、(ii)5.5t ≤ V ≤ 6.4t
では C(2π/
√
3, 2π/3)の相関が現れる V ∼ 6.4tの近傍を除いて C(2π/
√
3, π/3)の相関が主
要である。(iii)V > 6.4では C(2π/
√
3, 0)の相関が大きな割合を占めている。t→ 0の極限で
はクーロン相互作用によって安定化する 3つの自明な電荷秩序状態が実現する。まず V ′ ≫ V
の領域では図 3.2中に示す horizontal, diagonal電荷秩序状態が縮退する。一方で V ≫ V ′ の





関はそれぞれ horizontal, diagonal, vertical 電荷秩序状態を特徴付けるものであり、(i),(iii)
の領域は t → 0 の極限で安定化する電荷秩序状態が実現していると考えられる。ここで










される horizontal, diagonal, vertical 電荷秩序状態が不安定となり、これらの状態とは対照
的に、電子の運動エネルギーで安定化する 3-fold 電荷秩序状態が実現している。このため
V ∼ V ′ で出現する 3-fold 電荷秩序状態はフラストレーション効果による量子的な状態であ
ると考えられる。以下では (i–iii)の領域をそれぞれ horizontal, 3-fold, vertical電荷秩序状態
と呼び、それぞれの領域の境界を厳密対角化法で得られた相境界とする。また以下簡単のた
め図 3.1で示した特徴的な波数を kH = (0, π),k3 = (2π/
√










σαα(ω) = − 1
π
Imχαα(ω) (3.7)
χαα(ω) = ⟨Ψ0| jα
1





(eα · rijtijc†i cj +H.c.) (3.9)
ここで jα は α(= x, y)方向の電流演算子であり、χαα(ω)は電流感受率である。また η はブ
ロードニング因子であり、η = 0.2tとする。光学電気伝導度スペクトルの計算では 2.1.2項で
述べた連分数展開の方法を用いる。図 3.3に基底状態における光学電気伝導度スペクトルの結
























 0  5  10  15  20  25  30
(a)
(b)
図 3.3 基底状態における光学電気伝導度スペクトルの V 依存性。縦軸は V +V ′ = 2V0 =
12tの条件のもと V を表す。(a)y 偏光の光学電気伝導度スペクトル。(b)x偏光の光学電気
伝導度スペクトル。点線は ω = 2V0−V ,破線は ω = 4V0−3V , 一点鎖線は ω = 5V −4V0
を表す。
よるエネルギースケールの減少に対応する。ここでは各ピークの機構について考察する。ま
ず V < 5.5tの領域の horizontal電荷秩序状態においては y偏光において鋭い低エネルギーの
ピークとエネルギー的に広がった高エネルギーピークが見られる。高エネルギーピークは x偏
光においても同様に見られるが、低エネルギーのピークは y偏光にのみ現れる。これらのピー

















Horizontal CO Vertical CO
(a) (b) (c)





クの機構を理解するために t → 0における horizontal電荷秩序状態を考える。この状態から
電流演算子によって誘起される電子状態を図 3.4(a,b)に示す。y方向への電子遷移で誘起され
る図 3.4(a)の電子配置は基底状態と比べて V ′ = 2V0 − V だけ高いエネルギーを持つが、x成




は低エネルギーのピーク (ω = V ′)が現れないが、これは y方向の電子遷移は x偏光と垂直な
ためであり、以上の考察と整合した結果である。相境界近傍 V ∼ 5.5では 2つのエネルギー差
が接近する振る舞いが見られる。また図 3.2に示すように V < 5.5tの領域では diagonal電荷
秩序の相関 (C(kD))も有意な値を持つが、t→ 0における電子遷移方向とその励起エネルギー
の関係は diagonal電荷秩序状態においても horizontal電荷秩序状態と同じであり、スペクト
ルに定性的な違いは与えないと考えられる。同様に、V > 6.4の vertical電荷秩序状態におい
ては図 3.4(c)で示す電子遷移が考えられ、そこでの励起エネルギーは 3V − 2V ′ = 5V − 4V0
であり、この結果を図 3.3に一点鎖線で示す。これは図 3.3(a)の y偏光のスペクトルをよく
再現している。一方で、図 3.3(b)の x偏光のスペクトルでは ω = 5V − 4V0 付近のピークの
他に、特に相境界近傍で低エネルギー (ω < 5t)領域の大きなピークが見られる。このような
巨大なピーク構造は異なる有限クラスターにおける計算では見られない振る舞いであり、有限
のクラスターサイズに起因した励起であると考えられるため以降の解析では対象としない。最

















(ni − n)(nj − n)e−ik·Rij |Ψ(τ)⟩ (3.10)
で定義する。まずフラストレーション効果が強いと考えられる V ∼ V ′ に近い領域における








後、最も大きい相関が C(kH) から C(k3) へ変化している。これは光照射により horizontal
電荷秩序状態から 3-fold電荷秩序状態へ変化していることを示唆している。一方で、vertical
（同様に 3-fold）電荷秩序状態ではこのような主要な相関の変化は見られず、電荷秩序融解に












荷秩序状態の相境界は V/t ≃ 5.5 であり、境界条件に対してほとんど変化しないことを確認
している。図 3.6 に反周期的境界条件における電荷相関関数の時間変化を示す。光励起によ
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図 3.5 境界近傍における光照射による電荷相関関数の時間発展。(a,d), (b,e), (c,f) はそ
れぞれ horizontal(V/t = 5.4), 3-fold(V/t = 6), vertical(V/t = 6.5) 電荷秩序状態を基
底状態とした結果。(a–c)は y偏光、(d–f)は x偏光の結果。(a–f)で用いた励起光エネル
























 (Anti-periodic boundary condition)
図 3.6 反周期的境界条件における光照射による電荷相関関数の時間発展。パラメータは
V/t = 5.4, ωp/t = 5.4, Ap = 3.2の結果。偏光方向は y方向。斜線部分は励起光が照射さ
れる時間領域を表す。
ここでは光励起後変化の大きい horizontal, vertical電荷秩序状態に着目して励起光に関す







と定義した。ここで光励起後の電荷相関 (Cavr(k))及び有効光子密度 (np)として 15 ≤ τt ≤
50 で時間平均した値を用いる。各波数の電荷相関において Horizontal 電荷秩序状態では
3 ≤ ωp/t ≤ 12 の広い範囲に比較的大きな相関変化が見られる一方、vertical 電荷秩序状態
では ωp/t ∼ 8 に大きな変化が見られる。このような励起光エネルギー依存性の違いは有効
電子密度においても同様に見られ、基底状態の光学電気伝導度スペクトルを反映したエネル
ギー吸収が相関変化を引き起こすことを表している。Horizontal 電荷秩序では Cavr(k3) の
増加が大きく、Cavr(k6),Cavr(kV ) の増加は比較的小さい。Cavr(k3) の増加は広い範囲で見
られるが、その増加量は励起光エネルギーに依存する。主要な相関が C(k3)へ変化する振る














































































































































図 3.7 電荷相関関数の励起光強度、励起光エネルギー依存性。Horizontal 電荷秩序状
態 (V/t = 5.4) における (a) 有効光子密度、(b)Cavr(kH), (c)Cavr(kD), (d)Cavr(k3),
(e)Cavr(k6), (f)C
avr(kH) (g–l) は vertical 電荷秩序状態 (V/t = 6.5) における結果。各


























































図 3.8 電荷相関関数の有効光子密度依存性。(a–c) はそれぞれ horizontal(V/t =
5.4, ωp/t = 5.8), 3-fold(V/t = 6, ωp/t = 3.6), vertical(V/t = 6.5, ωp/t = 8.4) 電荷
秩序状態を基底状態とした結果。励起光強度は Ap = 0–3.6の範囲の結果を示している。各
相関関数は光励起後 15 ≤ τt ≤ 50の範囲で時間平均した値を示している。
関の減少が見られ、光励起によって電荷秩序が崩れる様子が見られる。Horizontal 電荷秩序
状態では Cavr(kH)の減少に伴い Cavr(k3)の増加が顕著であり、np ≳ 0.05の範囲で主要な
相関の Cavr(k3) への変化が見られる。Cavr(k3) は有効光子密度が小さい領域では単調に増
加するが、np ∼ 0.06 で極大を示し、以降は減少に転じる。一方で Cavr(kV ), Cavr(k6) は図






































































































Horizontal CO Vertical CO
図 3.9 電荷相関関数の有効光子密度依存性。(a–c), (d–f)はそれぞれ horizontal, vertical
電荷秩序状態を基底状態とした結果。(a–f) におけるクーロン相互作用強度はそれぞれ
V/t = 2, 4, 5, 7, 8, 10 であり、励起光エネルギーはそれぞれ ω/t = 12, 8.6, 7.2, 11, 16, 26
とする。各相関関数として光励起後 15 ≤ τt ≤ 50の範囲で時間平均した値を示している。
フラストレーション効果を調べるため、幾つかのクーロン相互作用強度に対する電荷相関関
数の有効光子密度依存性を図 3.9に示す。図 3.9(a–c)に示す V/t = 2, 4, 5の horizontal電荷
秩序状態では弱励起領域 (np < 0.04)において Cavr(kH)の減少が各 V/tで見られる。対照的
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に Cavr(kD)の変化は V に依存しており、V/t = 2においては明確な増加が見られる。結果と
して V/t = 2, 4では Cavr(kD)が主要な相関となる領域が出現している。C(kD)によって特




加量はその値に対して小さく、また基底状態 (np = 0) における C(kD) は熱力学極限で消失
するため [44]、熱力学極限では以上のような有意な Cavr(kD)は現れないと予想される。ここ
で Cavr(k3)の変化に着目すると V の増加に伴い、その増加量は大きくなることが示されてい
る。また V/t = 5 では図 3.8(a) に示す V/t = 5.4 と同様に主要な相関が Cavr(k3) へ変化す
る領域が現れる。このような主要な相関の変化は 4.9 ≤ V/t ≤ 5.4の範囲で確認しており、光
励起による Cavr(k3) の発達は電荷フラストレーションに起因したものであると示唆される。
図 3.9(d–f) に示す V/t = 7, 8, 10 の vertical 電荷秩序状態で、すべての相互作用強度におい
て Cavr(kV )の減少が見られる。一方で Cavr(kV )以外の相関の増加は小さく、主要な相関が
明確に移り変わる領域は V に依らず見られない。ここで V/t = 10 では電荷相関が有効光子





広く見られる応答であり [77–79]、np ∼ 0.045ではそのような負のスペクトルを持つ状態が実
現していると考えらえる。







ように定義する。ここで Np = (Eavr − E0)/ωp は有効光子数である。以下の計算では有効
光子密度が弱励起領域となるように、励起光強度を Ap = 0.4 とする。図 3.10 に相関変化量
∆C(k) の相互作用依存性を示す。V ∼ V ′ の 3-fold 電荷秩序状態では k3 を含め各波数の相
関変化量が小さく、図 3.8(b)で示した結果と同様に、光励起に対して安定な電荷秩序である
ことが示唆される。V < 5.5tの horizontal電荷秩序状態では広い V の領域において∆C(k3)
の発達が他の相関発達と比べて大きく、その変化量は相境界（フラストレーションが強い領
域）に近づくにつれて大きくなる。V > 6.4tの vertical電荷秩序状態においても相境界近傍
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図 3.10 光子 1個あたりの電荷相関関数の変化量 ∆C(k)。(a)各電荷秩序相を特徴付ける
相関以外の相関の変化量、(b)各電荷秩序相を特徴付ける相関の変化量を示す。各電荷秩序
相を特徴付ける相関の波数として V/t < 5.5, 5.5 ≤ V/t ≤ 6.4, V/t > 6.4の各領域でそれ




















k ∆C(k) = 0が得られる。したがって図 3.10(a)の相境界近傍 (V ∼ 6.5)におけ
る相関変化量の増加は、∆C(kV ) の大きな減少に起因するものであると考えられる。また金















{(H − En)2 + η2} |Ψn⟩ = −ηjα |Ψ0⟩ (3.14)
の関係式を満たす。ここで En は固有状態 |Ψn⟩の固有エネルギーであり、η は収束因子であ








(ni − n)(nj − n)e−ik·Rij |Ψn⟩ (3.15)
と定義する。図 3.11にフラストレーションの強い領域における光励起固有状態の電荷相関関数
を示す。ここではCn(kH), Cn(k3), Cn(kV )に着目する。図 3.11(a,b)に示す horizontal(V =
5.4t) 及び 3-fold(V = 6t) 電荷秩序状態を基底状態とする領域では多くの光励起状態におい
て Cn(k3) の相関が最も大きく、これは図 3.5(a,b) で示した光励起ダイナミクスにおける



































































































図 3.11 (a–c) 光励起固有状態の電荷相関関数 Cn(k)。実線は基底状態における光学電
気伝導度スペクトル σyy(ω) (d–f) 光学遷移振幅 | ⟨Ψn|jy|Ψ0⟩ | を横軸にした結果。赤、
緑、青点はそれぞれ Cn(kV ), Cn(k3), Cn(kH) を表す。(a,d)V/t = 5.4, (b,e)V/t = 6,
(c,f)V/t = 6.5。
C(k3, τ)が大きい振る舞いと整合した結果である。一方で図 3.11(c)で示す vertical電荷秩序
状態を基底状態とする領域 (V = 6.5t)では Cn(k3)の大きい励起状態のみならず Cn(kV )が
大きい励起状態も見られ、光学電気伝導度スペクトルのスペクトル強度の大きい ω/t = 8付近







































































































































図 3.12 光励起固有状態の電荷相関関数 Cn(k)。実線は基底状態における光学電気伝導度
スペクトル σyy(ω) 赤、緑、青点はそれぞれ Cn(kV ), Cn(k3), Cn(kH)を表す。(a–f)にお
けるクーロン相互作用強度はそれぞれ V/t = 2, 4, 5, 7, 8, 10。
る光学遷移振幅 | ⟨Ψn|jα|Ψn⟩ |2 とした結果を図 3.11(d-f)に示す。大きな光学遷移振幅を持つ
励起状態に着目すると、horizontal及び 3-fold電荷秩序状態では Cn(k3)が主要な相関である
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電荷フラストレーションによる光励起状態の電荷構造の変化を調べるためにクーロン相互作
用強度 V/t = 2, 4, 5, 7, 8, 10 に対する光励起状態の電荷相関関数の結果を図 3.12に示す。図







辺の光励起状態では horizontal, vertical 電荷秩序状態に違いが見られる。Vertical 電荷秩序
状態が基底状態となる領域では Cn(k3)が大きい光励起状態はスペクトル強度の大きいエネル
ギーより高エネルギー側に集まっており、スペクトル強度の大きいエネルギー周辺の光励起状
































から V ∼ V ′ ≫ t → 0における古典極限の解析結果について述べる。初めに horizontal電荷
秩序状態を例に解析の内容を説明する。3.2.1項の光学電気伝導度スペクトルの解析で述べた
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い V ∼ V ′ の領域では |V −V ′| = ∆V のエネルギースケールが小さくなるため、図 3.13(c)に
示す ∆V だけエネルギーの異なる電荷パターンも実現すると考えられる。ここで光励起直後
の電荷パターンのエネルギーを Eex としたとき、エネルギー E を持つ電荷パターンとのエネ





量的に評価するために、 Lx × Ly の有限クラスターにおいて光励起直後の電荷パターンから、
∆Eex(≤ a×∆V, a : integer.)の範囲で可能な電子遷移により実現する、非等価な電荷パター
ンの数を評価した。図 3.15(a)(b) に非等価な電荷パターン数のクラスターサイズ Lx 依存性
を示す。ここで Ly = 6としている。Vertical電荷秩序状態では、∆Eex の増加に伴い電荷パ
ターンの数が増加するが、クラスターサイズの増加に対してはほとんど変化が見られない。こ
れは vertical 電荷秩序状態における光励起が局所的なものであることを意味している。一方
で、horizontal電荷秩序状態においては ∆Eex ≥ ∆V において、電荷パターンの数はクラス
ターサイズに対して指数関数的な増加を示す。ここで∆Eex = 0では電荷パターン数はクラス
ターサイズに対して変化が見られず、∆Eex ≥ ∆V における電荷パターンの指数関数的な増加
は V ∼ V ′ のフラストレーション効果が強い領域における特徴であると言える。エネルギー的
に近い状態の数が、クラスターサイズに対して指数関数的に増加する振る舞いは、平衡状態に
おけるフラストレーション効果と類似したものであり、光励起状態におけるフラストレーショ
60 第 3章 三角格子フラストレーション系における光誘起ダイナミクス











































































図 3.15 (a,b) 光励起状態における可能な電子遷移により実現する非等価な電荷パターン




は (a,b)Lx × 6、(c,d)8× 6。
ン効果と見なすことができる。以上の傾向は Ly = 12のクラスターにおいても確認しており、
各電荷秩序状態に内在した性質であると考えられる。
8 × 6 サイトクラスターの解析で得られた電荷秩序パターンにおける 3-fold 電荷相関関数
Cn(k3)を図 3.15(c),(d)に示す。ここで電荷パターンのインデックスは Cn(k3)が降順になる
















• Horizontal 電荷秩序状態において、光励起により 3-fold 電荷秩序状態を特徴付ける電
荷相関が大きく発達し、相境界近傍では、horizontal電荷秩序状態を特徴付ける電荷相
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三角格子スピンレスフェルミオン模型を採用する。ハミルトニアンの具体的な表式は






















で与えられる。ここで qi はサイト i の格子変位であり、pi = q̇i/ωlat はその共役運動量であ
り、本章では古典的な自由度として取り扱う。He は式 (3.3)と同じ三角格子スピンレスフェ
ルミオン模型であり、パラメータの定義 (tij , Vij)やクラスター形状は前章と同様のものとす




電子遷移積分とクーロン相互作用の異方性を t = t′, V + V ′ = 2V0 = 12tとし、励起光の減衰













= −ωlatqi + λ ⟨ni⟩ (4.5)
に対して Fi = 0、及び pi = 0の条件を用いる。ヘルマン・ファインマン力には電子密度 ⟨ni⟩
が含まれており電子系と格子系を独立に決めることはできないため、自己無憧着に決定する。
以下に具体的な手順を示す。まず (i) 任意の初期格子状態 q0i を式 (4.1) に代入したハミルト
ニアン H0 を用意する。(ii)得られたハミルトニアンにおける電子系の基底状態 |Ψ0⟩をラン
チョス法により決定する。(iii)|Ψ0⟩により電子密度の期待値 ⟨ni⟩0 を計算する。(iv)計算した
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⟨ni⟩0 に対して Fi = 0となるように格子状態 q1i を更新する。(v)更新した q1i によるハミルト
ニアン H1 を用意する。以降手順 (ii)に戻り、次の電子系の基底状態を |Ψ1⟩を求めていけば
良い。収束条件として Fi = 0に対応する条件 |(qn+1i − qni )/q
n+1
i | ≤ ϵをすべてのサイトに対










q̈i(τ) = ωlatFi(τ)　 (4.6)
Fi(τ) = −ωlatqi + λ ⟨ni⟩ (τ) (4.7)
ここで ⟨·⟩ (τ) は時刻 τ の波動関数による期待値である。式 (4.6)を 1階の連立微分方程式に
書き直すと
q̇i(τ) = ωlatpi(τ) (4.8)
ṗi(τ) = Fi(τ) (4.9)
のようになる。数値計算では式 (4.8)の微分方程式を微小時間 δτ ′ に対する差分方程式として




′) = qi(τ) + δτ
′ωlatpi(τ) (4.10)
pi(τ + δτ
′) = pi(τ) + δτ
′Fi(τ) (4.11)
一方で、時間微分に対して q̇i(τ) = {qi(τ + δτ ′/2)− qi(τ − δτ ′/2)}/δτ ′ で表される中心差分
法を用いると
qi(τ + δτ




′/2) = pi(τ − δτ ′/2) + δτ ′Fi(τ) (4.13)
が得られ、これらはリープフロッグ法と呼ばれる。オイラー法と比較して、共役運動量として
中心時刻 τ + δτ ′/2における値を用いている点が異なる。式 (4.12),(4.13)の差分方程式を数値
的に求める際には pi（及び qi）に対する初期値が必要であり、リープフロッグ法においてそれ
は中心時刻における pi の値となる。例えば初期状態として初期時刻 τ0 における qi(τ0), pi(τ0)
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が与えられている場合、pi(τ0 + δτ ′/2)が必要となる。またエネルギーの計算等の時刻 τ にお
ける qi, pi が必要な場合、中心時刻における共役運動量から pi(τ)を生成する必要がある。こ
のような場合、式 (4.11)において微小時間を δτ ′ → δτ ′/2としたオイラー法を用いることで
求めることができる。
リープフロッグ法はオイラー法と比較していくつかの良い性質を持っているが、ここでは微
小時間 δτ ′ の差分化による誤差について説明する。まず qi(τ + δτ ′)に対してテーラー展開を
適用すると
qi(τ + δτ












となり、式 (4.10)のオイラー法は δτ ′ の 1次までの展開であることがわかる。リープフロッ
グ法における誤差を評価するため、まず時刻 τ における pi(τ)を線形近似の範囲で導入すると
pi(τ) =
pi(τ + δτ





′/2) = pi(τ) +
δτ ′
2
Fi(τ) +O(δτ ′2) (4.16)
これを式 (4.12)へ代入すると、
qi(τ + δτ




ωlatFi(τ) +O(δτ ′3) (4.17)








マン力 (Fi(τ)) が定義できれば良い。したがって τ → τ + δτ の時間発展では直前の状態
|Ψ(τ)⟩ , qi(τ), pi(τ) を用いて時刻 τ におけるハミルトニアン及びヘルマン・ファインマン力
を定義することで計算を実行する。ここで各手法に依存した誤差を考慮すると、ランチョス
法では δτM であり、リープフロッグ法では δτ2 である。ランチョス法におけるクリロフ部
分空間の次元として M > 2 を採用しており、リープフロッグ法に起因した誤差が大きくな
ると予想される。そこで本章では格子状態の時間発展計算に対して、τ → τ + δτ の時間発









ここでは基底状態の性質について説明する。以下では主に格子周波数として ωlat/t = 0.25、
電子格子相互作用強度として λ/t = 0.8 を用いる。第 1 ブリルアンゾーンは前章と同様のク
ラスターを用いるため図 3.1(b)で与えられる。前章同様、特徴的な波数を kH = (0, π),k3 =
(2π/
√
3, π/3),kV = (2π/
√
3, 0) 及び kD = (π/
√















































図 4.2 (a) 基底状態における電荷秩序変数のクーロン相互作用強度依存性。(b) 基底状態
における電荷相関関数のクーロン相互作用強度依存性。
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章では格子状態を古典的な格子振動として扱っているため格子状態 qi, pi の値に応じて、式








⟨Ψ0|ni − n|Ψ0⟩ eik·Ri | (4.18)
により定義される電荷秩序変数が有限の値を示し得る。図 4.2に電荷秩序変数、及び式 (3.6)
で定義される電荷相関関数の相互作用強度依存性を示す。図 3.2 に示す電子格子相互作用の
ない結果と比較すると定性的な変化は見られず、V ≪ V ′, V ∼ V ′, V ≫ V ′ のそれぞれの領
域に horizontal, 3-fold, verticalの電荷相関関数が大きい状態が現れる。その電荷相関関数が
大きく変化する領域（以下、境界領域）は C(kH), C(k3) 間で V/t ∼ 5.5、C(k3), C(kV ) 間
で V/t ∼ 6.4 であり、図 3.2 の結果とほとんど変化がない。電荷秩序変数は電荷相関関数と
同様な振る舞いが見られ、基底状態においては各領域が電荷秩序状態であることが示されてい
る。一方で、以下のような格子自由度並びに電子格子相互作用の導入に伴う変化が見出され
る。まず V ≪ V ′ の領域では、電子格子相互作用がないときに有意な値を示した C(kV )が小
さく、C(kH)のみが発達している。V ∼ V ′ の領域では C(kV ), C(kD)の相関が発達してお
り、複数の波数構造を持つ電荷秩序状態が実現している。t → 0 の極限において horizontal,
diagonal, 3-fold, vertical電荷秩序状態は図 3.2に示すような電荷構造であり、3-fold電荷秩




ると予想される。3-fold 電荷秩序状態は式 (4.2) の電子遷移項により安定化する状態であり、




課される条件 Fi = 0 より qi = λ ⟨ni⟩ /ωlat であり、電子構造と同一の構造が現れる。以下、
議論を簡単にするために、前章と同様に V/t < 5.5, 5.5 ≤ V/t ≤ 6.4, 6.5 ≤ V/tの領域を、そ






各ピークのクーロン相互作用強度依存性は前章で示した ω = 2V0 − V, 4V0 − 3V (horizontal)、
ω = 5V − 4V0(vertical) によりよく再現され、図 3.3(a) に示す電子格子相互作用のない結
果と定性的に変わらない。一方で各 V におけるピーク構造は電子格子相互作用により高エ
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ネルギー側に現れている。その詳細を示すため、図 4.3(b) に V = 6.5t の vertical 電荷秩
序状態における光学電気伝導度スペクトルの電子格子相互作用依存性を示す。図 4.3(b) で
はピークを示すエネルギーが電子格子相互作用によって増加している。断熱近似の範囲では
式 (4.4) で示されるように電子格子相互作用はサイト依存した 1 体ポテンシャルとして解釈
できる。図 3.4 で示す t → 0 の極限における電荷占有サイトから電荷非占有サイトへの遷
移では、クーロン相互作用エネルギーの増加に加えて、電子格子相互作用による一体ポテン








































図 4.3 (a) 基底状態における光学電気伝導度スペクトルのクーロン相互作用強度依存性。
(b) 基底状態における光学電気伝導度スペクトルの電子格子相互作用強度依存性。パラ
メータは (a)ωlat/t = 0.25, λ/t = 0.8、(b)V/t = 6.5, ωlat/t = 0.25とする。点線は ω =
2V0−V +λ2/ωlat,破線は ω = 4V0−3V +λ2/ωlat, 一点鎖線は ω = 5V −4V0+λ2/ωlat
を表す。
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は電荷占有 (非占有) サイトにおける格子変位及び電荷密度であり、基底状態における条件



















i )/2 = ϵr/t の条件のもとランダムに決定する。以下、言及しない限り初期格子乱







⟨Ψ(τ)|(ni − n)|Ψ(τ)⟩ eik·Ri
∣∣∣∣∣ (4.19)





射によって C(k3) が大きく発達する振る舞いが見られるが、その発達する時刻は O(k3) と
大きく異なる。O(k3), C(k3)がそれぞれ発達する時刻から horizontal電荷秩序状態の光励起
ダイナミクスは以下の 3つの時間領域に分けられる。(i)τt ≲ 15では O(kH), C(kH)の両者
が減少するとともに、C(k3) の発達が見られる。(ii)15 ≲ τt ≲ 60 では C(k3) の増加が飽和
し、最も大きい相関になる一方で、秩序変数はすべての波数で小さく O(k3)の発達も見られな
い。(iii)60 ≲ τtでは O(k3)が発達し、次第に飽和が見られる。以降、C(k3)のみが発達し、
O(k3)が小さい領域を中間時間領域と呼ぶ。中間時間領域の詳細は後に議論する。ここで格子
変位の波数依存性を q(k, τ) = 1/N |
∑
i qi(τ) exp(ik ·Ri)|で定義する。図 4.4(a)の挿入図に
q(k, τ)の時間発展を示す。光照射により q(kH)が減少し、その後 τt ∼ 60において q(k3)の































































































図 4.4 (a–c)電荷秩序変数及び (d–f)電荷相関関数の時間発展。(a,d), (b,e), (c,f)はそれ
ぞれ horizontal(V/t = 5.4), 3-fold(V/t = 6), vertical(V/t = 6.5)電荷秩序状態を基底状







様である。図 4.4(c)で示す Vertical電荷秩序状態では主な変化として O(kV ), C(kV )の減少
が見られ、励起光が十分減衰した時間領域 τ ≫ τp においても緩やかに減少する。このような






















































































単一の状態で近似する古典近似の問題点が Gomi らによって指摘されている [68]。ここでは
Gomiらが導入した式 (1.2)で表される手法をもとに、フランク・コンドン光励起状態を時間











る時刻が τt ∼ 45である点など相違点も存在するが、定性的な振る舞いは変わらないことが確
かめられる。したがって、図 4.4(a,d)で見られた特徴は本章で使用した手法に起因するもので
はないと考えられる。
次に初期状態における格子乱れの影響を調べるため、その大きさ ϵd を変えた結果を k3 の波
数構造に注目して図 4.4(b,d)に示す。まず初期格子乱れを導入しない ϵd = 0では予想される
通り O(k3)の発達が見られない。一方で、相関関数 C(k3)の発達は格子乱れ ϵd が依らず現れ
ており、C(k3)の発達が horizontal電荷秩序状態における光誘起ダイナミクスに内在した性質
であることがわかる。また有限の ϵd では、すべての結果において O(k3)の発達が見られてお
り、飽和した値は ϵd の変化に対してほとんど変化していない。このため長時間領域（τ ≫ 0）
で実現する時間発展状態は ϵd の詳細な値に依存しないと考えられる。一方で、O(k3)の発達
し始める時刻は ϵd に対して変化しており、ϵd が小さい場合その時刻が減少する傾向にある。
このため以降の計算では初期格子乱れを ϵd = 10−6 に固定するとともに、中間時間領域の時間
スケールについては定性的な議論に留め、各時間領域の特徴に着目した議論をする。
次にエネルギー期待値の時間発展から各時間領域の特徴を議論する。式 (4.1)で与えらえる
ハミルトニアンの時間発展状態 |Ψ(τ)⟩ , qi(τ), pi(τ)による期待値を E(τ)と定義し、同様に式
(4.2), (4.3), (4.4) で定義されるハミルトニアンの各項の期待値を Ee(τ), El(τ), Ee−l(τ)と定
義する。各エネルギー期待値の時間変化をそれぞれ ∆E(τ),∆Ee(τ),∆El(τ),∆Ee−l(τ)とす
る。各電荷秩序状態における各エネルギーの時間変化を図 4.6に示す。すべての電荷秩序状態
に対して励起光が十分減衰した後 (τ ≫ τp)では ∆E(τ)はほぼ一定の値を示しており、数値
計算結果がエネルギー保存則を満たしていることが確認できる。図 4.6(d)に示す光照射前後
(|τt| ≤ 10)におけるエネルギー変化に着目すると、光照射により ∆Ee,∆Ee−l が最初に変化
をし始め、その後に ∆El が変化することがわかる。これは励起光が電子自由度とのみ結合し
ていることに起因しており、電子状態 |Ψ(τ)⟩の変化が格子状態 qi(τ), pi(τ)の変化を誘起して
いることがわかる。ここからは各電荷秩序状態のダイナミクスの違いに着目する。Vertical電
荷秩序状態では ∆El と ∆Ee−l に振動が見られ、El, Ee−l 間でのエネルギー移動を表してい
る。これらの振動周期は 2π/ωlat ∼ 25/t程度であり格子自由度に起因した応答である。∆Ee
は光照射による増加を示した後 (τ > τp)、単調な減少を示しており、格子自由度に関連す
るエネルギー ∆El + ∆Ee−l へのエネルギー移動が見られる。励起光減衰後の時間変化は図
4.4(c)に示した秩序変数 O(kV )の時間発展においても見られており、O(kV )の減少は Ee か
ら Ee + Ee−l へのエネルギー移動によるものであると考えられる。中間時間領域が見られた
horizontal電荷秩序状態では、電子格子相互作用エネルギー Ee−l において τt ≲ 15の領域で
増加が見られ、15 ≲ τt ≲ 60の領域で Ee−l が大きい状態が実現している。その後、τt ≳ 60
において Ee−l は減少を示す。Ee−l の増加は電荷構造と格子構造の不整合を表すが、Ee−l が
高い時間領域では図 4.4(a)に示すように O(k), q(k)ともにすべての波数において小さいため
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電子格子相互作用のエネルギー利得がなくなることに対応している。一方で τt ≳ 60 におけ
る Ee−l の減少は O(k3), q(k3)の発達による電子格子エネルギーの利得を表している。以上の
ように Ee−l の時間発展に見られる各時間領域は図 4.4(a,d)に示す O(k), C(k)から得られる


































































∆E(τ),∆Ee(τ),∆El(τ),∆Ee−l(τ),∆El(τ) + ∆Ee−l(τ) を表す。(a), (b), (c) はそれ
ぞれ horizontal, 3-fold, vertical 電荷秩序状態を基底状態とした結果。(a–c) で用いたパ
ラメータはそれぞれ図 4.4(a–c) と同じである。(d) は (c) の −10 ≤ τt ≤ 10 における拡
大図。
Horizontal電荷秩序状態で見られた光励起による O(k3)の発達と電子格子相互作用の関連
を調べるために、格子自由度に関連するパラメータ λ, ωlat の依存性を示す。各パラメータ間
の比較をするため励起光強度 Ap は有効光子密度が np ∼ 0.05になるように設定した。格子周














































































































































図 4.7 (a–f) 電荷秩序変数及び (g–l) 電荷相関関数の時間発展の電子格子相互作用強度依
存性。(a–f)及び (g–l)での電子格子相互作用強度は λ/t = 1, 0.9, 0.8, 0.7, 0.6, 0.5、励起光
エネルギーは ωp/t = 9.6, 9.2, 8, 7, 6.2, 5.8、励起光強度は Ap = 1.2, 1.2, 0.8, 1, 1.4, 1.4と
する。その他のパラメータは V/t = 5.4, ωlat/t = 0.25とする。
び電荷相関関数の時間発展を図 4.7 に示す。すべての電子格子相互作用強度において秩序融
解に対応する O(kH)の減少が見られる一方で、O(k3)の発達、及びその増加量は電子格子相
互作用強度に強く依存しており、O(kH)との明確な逆転は λ/t ≥ 0.7の強結合領域において
のみ見られる。O(k3)とは対照的に C(k3)の発達は広い電子格子相互作用強度で見られてい
る。λ/t = 0.5, 0.6では C(k3)のみが有意な値を持ち O(k3)の発達が見られない。図 4.4(a),
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4.6(a) で示したように O(k3) の発達は Ee−l の減少と同時に現れる。このため電子格子相互
作用強度が小さい領域では Ee−l のエネルギー利得も小さくなり、結果的に O(k3)の発達が抑


























































































図 4.8 (a–c)電荷秩序変数及び (d–f)電荷相関関数の格子周波数依存性。各図のパラメー
タは (a,d)ωlat/t = 0.1, λ/t = 0.5, Ap = 0.8, (b,e)ωlat/t = 0.25, λ/t = 0.8, Ap = 0.8,
(c,f)ωlat/t = 0.4, λ/t = 1, Ap = 0.8とする。その他のパラメータは V/t = 5.4, ωp/t = 8
とする。
格子周波数依存性を調べるために、ωlat/t = 0.1, 0.25, 0.4 に対する電荷秩序変数及び電
荷相関関数の時間発展を図 4.8 に示す。ここで基底状態における電子波動関数 |Ψ0⟩ の性質
は ωlat, λ に対して λ2/(ωlatt) にのみ依存する。各格子周波数における結果を比較するため
にここでは電子格子相互作用強度が λ2/(ωlatt) ≃ 2.5 となるように設定した。長時間領域
(τt = 120)における O(k), C(k)を比較すると、すべての格子周波数で O(k3), C(k3)が最も
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大きい秩序変数となる。O(kH), C(kH)が減衰し C(k3)が飽和する時刻に着目すると、これ
は ωlat/t = 0.1, 0.25, 0.4でそれぞれ τt ≃ 30, 15, 10と格子周波数に依存する。同様に O(k3)





態を示すために局所的な電荷密度 ⟨ni⟩ (τ) 及び格子変位 qi(τ) の時間発展に着目する。両者
の時間発展を比較するために規格化された格子変位 q̃i(τ) = ωlatqi(τ)/λ を定義する。基底
状態の条件 Fi = −ωlatqi + λ ⟨n⟩i = 0 から q̃i(τ) は基底状態において q̃i = ⟨n⟩i を満たす。
Horizontal電荷秩序状態における ⟨ni⟩ , q̃i, ⟨ni⟩ − q̃i の時間発展を図 4.9に示す。λ/t = 0.6で
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図 4.9 局所電荷密度 ⟨ni⟩と局所格子変位 q̃iの時間発展。赤、青、緑の線はそれぞれ ⟨ni⟩ , q̃i
及び ⟨ni⟩ − q̃i を表す。各図のパラメータは (a–d)λ/t = 0.6, ωp/t = 6.2, Ap = 1.4, (e–
h)λ/t = 0.8, ωp/t = 8, Ap = 0.8, (i–l)λ/t = 1, ωp/t = 9.6, Ap = 1.2 とする。その他の
パラメータは V/t = 5.4, ωlat/t = 0.25とする。
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図 4.10 局所電荷密度と局所格子変位の時間発展。赤、青、緑の線はそれぞれ ⟨ni⟩ , q̃i 及
び ⟨ni⟩− q̃i を表す。各図のパラメータは (a–d)V/t = 4, λ/t = 0.8, ωp/t = 9.8, Ap = 0.8,
(e–h)V/t = 6.5, λ/t = 0.8, ωp/t = 11.2, Ap = 1, (i–l)V/t = 6.5, λ/t = 1, ωp/t =
12.6, Ap = 1とする。その他のパラメータは ωlat/t = 0.25とする。
ど崩れないことがわかる。一方で、λ/t = 0.8では ⟨ni⟩ − q̃i の振動が抑えられており、⟨ni⟩と
q̃i は同様な時間依存性を示すことがわかる。以下では、このような ⟨ni⟩ − q̃i における振動が
弱い場合を、電荷と格子の同調した時間発展と呼ぶ。このような傾向は強結合領域 (λ/t = 1)
でより顕著であり、15 ≲ τt ≲ 70 において同調した時間発展が見られ、その後、⟨ni⟩ − q̃i
に振動が現れる。同調した時間発展を示す領域は中間時間領域と良い一致を示す。図 4.10に
3-fold, verticalの両電荷秩序状態における結果を示す。両電荷秩序状態において ⟨ni⟩ − q̃i に
振動が見られ、同調した時間発展は現れない。ここで図 4.10(c)に示す 3-fold電荷秩序状態の
電荷非占有サイトでは、τt ≲ 50において振動が現れないが、これは光照射直後の電荷密度の
変化が小さく ⟨ni⟩と q̃i がほとんど時間変化を示さないためであり、horizontal電荷秩序状態
(λ/t = 0.8, 1)で見られた同調した時間発展とは異なるものと考えられる。電荷と格子が同調
















































































































































図 4.11 (a–d)電荷秩序変数 Oavr(k)及び (e–h)電荷相関関数 Cavr(k)の有効光子密度依
存性。クーロン相互作用強度は (a–d)V/t = 5.4, (e,f)V/t = 6, (g,h)V/t = 6.5。初期格子
乱れは (a,b,e–h)ϵd = 10−6、(c,d)ϵd = 0。
調した時間発展は、中間時間領域における特徴であると考えられる。
ここからは励起光強度を含む広いパラメータ領域の結果を示す。光励起状態の特徴をよりわ
かりやすく示すため有効光子密度、電荷秩序変数及び電荷相関関数として np(τ), O(k), C(k)
を長時間領域 120 ≤ τt ≤ 150の領域で時間平均した値 np, Oavr(k), Cavr(k)を導入する。図
4.11に各電荷秩序状態における Oavr(k), Cavr(k)の有効光子密度依存性を示す。図 4.11(a,e)
に示す Horizontal 電荷秩序状態では弱励起領域における Oavr(kH), Cavr(kH) の減少の他
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に 0.03 ≲ np ≲ 0.06 の領域における Oavr(k3), Cavr(k3) の発達が見らえる。強励起領域
（np ≳ 0.06）では、O(k) の発達はどの波数に対しても見られず無秩序状態が実現する。図

































































図 4.12 Horizontal 電荷秩序状態における光照射後の電荷秩序変数 Oavr(k) 及び電
荷相関関数 Cavr(k) の有効光子密度依存性。(a)Oavr(kH), (b)Cavr(kH), (c)Oavr(k3),
(d)Cavr(k3)。各線は V/t = 2, 4, 5, 5.4 の結果を示している。その他のパラメータは
ωlat/t = 0.25, λ/t = 0.8。
電子格子結合系の光励起ダイナミクスにおける電荷フラストレーション効果を調べるた
め、horizontal 電荷秩序状態におけるクーロン相互作用の依存性を示す。光励起による変化
の大きい秩序変数及び相関関数に着目し、kH ,k3 における O(k), C(k) を示す。図 4.12 に
Oavr(k), Cavr(k) の有効光子密度依存性を示す。まず Oavr(kH) に着目すると、すべての V
において Oavr(kH)の減少が見られ、これは光励起による電荷秩序融解を表している。各 np
における V 依存性に着目すると、V の増加に伴い Oavr(kH) は減少を示しており、このよ
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うな傾向は np ≳ 0.03 において顕著に見られる。このような V 依存性は、相境界近傍にお
いて光照射前の電荷秩序状態が壊れやすくなることを意味している。次に Oavr(k3) に着目
すると Oavr(k3) の発達は V/t = 5, 5.4 でのみ有意に見られる。Oavr(k3) の発達し始める
np は V/t = 5, 5.4 においてそれぞれ np ∼ 0.04, 0.03 であり、相境界近傍に近づくにつれて
Oavr(k3)が発達する領域が広がっていることがわかる。また Oavr(k3)の最大値も V に依存

































































図 4.13 Horizontal 電荷秩序状態における光照射後の電荷秩序変数 Oavr(k) 及び電
荷相関関数 Cavr(k) の有効光子密度依存性。(a)Oavr(kH), (b)Cavr(kH), (c)Oavr(k3),
(d)Cavr(k3)。各線は λ/t = 0.2, 0.4, 0.6, 0.8, 1の結果を示している。その他のパラメータ
は V/t = 5.4, ωlat/t = 0.25。
図 4.13 に電子格子相互作用強度 λ/t = 0.2, 0.4, 0.6, 0.8, 1 に対する Oavr(k), Cavr(k) の
有効格子密度依存性を示す。Oavr(kH) は λ に強く依存しており、λ が増加するにつれて増
加が見られる。有効光子密度の増加に対する Oavr(kH) の減少量（図の傾き）も λ に依存
しており、λ の増加に対して減少が見らえる。これは光励起に対して電子格子相互作用は
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horizontal 電荷秩序状態を安定化させていることを表す。Oavr(k3) に着目すると Oavr(k3)
の発達は λ/t = 0.8, 1 で見られる。Oavr(k3) が発達し始める np は λ/t = 0.8, 1 でそれぞれ
np ∼ 0.03, 0.04であり、λの増加により強励起側へ移動する。一方で、Oavr(k3)が発達する領
域の広さとその最大値は λ/t = 0.8, 1でほとんど違いが見られない。以上のように Oavr(k3)
の発達は強結合領域でのみ見られるが、np ≲ 0.02の領域の Cavr(k3)に着目すると、λの増
加に対して Cavr(k3) は減少を示している。これは np ≲ 0.02 の領域では λ の増加に対する
Cavr(kH)の増加に対応しており、電子格子相互作用は弱励起領域で horizontal電荷秩序を強
励起領域で 3-fold電荷秩序状態を安定化させると言える。











































































i ci はスピンレスフェルミオンの数演算子である。また ai(a
†
i )はサイト iのボソン演算
子である。Ht,HV , Hph,Hep はそれぞれ電子遷移、サイト間クーロン相互作用、分散のない
アインシュタインフォノン、及びホルスタイン型の電子格子相互作用を表す。t, V, ω0, g はそ
れぞれ電子遷移積分、クーロン相互作用強度、格子周波数、電子格子相互作用強度である。n
はサイトあたりの平均電子数を表しており、2 サイトに 1 電子の 1/2 フィリングに対応する
n = 0.5とする。ハミルトニアンの模式図を図 5.1(a)に示す。前章における格子自由度との対
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g g g
ω0 ω0 ω0














































j − 1/2)) はフェルミオン演算子の
反交換関係に起因したストリング因子である。この変換は代数的に等価な表現となっており、


























のようにスピン演算子で書かれる。ここで Ht +HV はスピン 1/2の 1次元 XXZ模型と等価
な表式となっており、t, V は XX方向の相互作用 J 及びイジング異方性を表すパラメータ ∆











によって表す。ここで Ap, ωp, τp はそれぞれ励起光の強度、エネルギー、減衰因子を表し、偏


















































図 5.2 (a) 電荷秩序変数及び (b) 格子秩序変数の相互作用強度依存性。各線は g/t =
0, 0.8, 1.6, 2.4の結果を表す。格子周波数は ω0/t = 1.6。
























に格子周波数 ω0/t = 1.6における電荷秩序変数のパラメータ依存性を示す。1次元系の臨界
点及びその近傍の領域では強い量子エンタングルメントのため、基底状態を再現するのに必要
な行列積状態の補助次元が発散することが知られている。図 5.2では補助次元に対して結果が
十分に収束した領域のみを示すこととする。前述の通り電子格子相互作用がない g = 0ではハ




ベルグ模型に対応する ∆ = 1である。これらの相を電子系の状態で考えると反強磁性状態は
図 5.1(c)で表される (1010)型の 2倍周期電荷秩序状態に対応し、ラッティンジャー液体状態
は金属状態（無秩序状態）に対応する。またイジング異方性パラメータは ∆ = V/(2t)の関係
にあり、転移点は Vc/t = 2である。図 5.2(a)に示されるように g = 0において V/tが大きい
領域において秩序変数が有限であり、V/t = 2に向かって秩序変数が減少する振る舞いが見ら
れ、厳密解の結果を再現していることがわかる。有限の g に対しては V = 0の極限において
密度行列繰り込み群法による基底状態の先行研究がなされている [80–82]。そこでは g ≫ ω0
の領域で (1010)型の 2倍周期電荷秩序状態が実現し、金属状態との相転移は有限の g で起こ
ることが指摘されている。密度行列繰り込み群による解析では格子周波数が ω0/t = 1.6のと
き V = 0での転移点は gc/t ∼ 2.6であり [80]、図 5.2(a)に示す g(< gc)では V が小さくなる
につれて急速に秩序変数が減少する振る舞いが見られる。また 2 倍周期電荷秩序変数は g, V
の増加に対して単調増加が見られる。これは電子格子相互作用並びにクーロン相互作用は同じ
2倍周期電荷秩序状態を安定化する相互作用であり、両者が協力的に働いているためである。
このような協力的な電荷秩序状態の発現は異なる ω0 に対しても確認している。図 5.2(b) に
格子変位秩序変数のパラメータ依存性を示す。格子変位秩序変数は V/t, g/t が増加するにつ
れて増加し、電荷秩序変数と同様の振る舞いが見られる。これはヘルマン・ファインマン力に
対して Fi = −∂H/∂qi = 0 としたときに得られる関係式 ⟨qi⟩ =
√
2g ⟨ni⟩ /ω0 を反映したも








































































図 5.3 基底状態における電流感受率スペクトル。(a)V/t = 6, g = 0 におけるクラスター
サイズ依存性。(b)g = 0におけるクーロン相互作用強度依存性。(c)V/t = 6, g/ω0 = 0.25
における格子周波数 ω0 依存性。(d)V/t = 6, ω0/t = 3.2における電子格子相互作用強度 g
依存性。(b–d)におけるクラスターサイズは N = 64とする。
基底状態における光学応答を調べるために電流感受率スペクトルを




(itc†i ci+1 +H.c.) (5.15)










す。図 5.3(a)は V/t = 6, g = 0におけるクラスターサイズ依存性である。まず ω/t < 1の領
域ではスペクトル強度が見られずギャップが存在し、これは基底状態が絶縁体であることを表
す。1 ≤ ω/t ≤ 10の領域にピーク構造が現れ、ω/t ∼ 1.5の幅の狭いピークと 2 ≤ ω/t ≤ 10
に広がるピーク構造の主に 2 つの構造に分けられる。2 ≤ ω/t ≤ 10 のピーク構造はクラス
ターサイズの変化に対してほとんど変化していないのに対して、ω/t ∼ 1.5 のピークはクラ
スターサイズの増加するにつれて減少を示している。ω/t ∼ 1.5 のスペクトル強度はクラス
ターサイズに反比例しており、クラスターサイズ無限大の極限において消失するクラスター端
に起因する励起であると考えられる。電荷秩序状態では図 5.4 に示すような電子遷移が考え
られ、この励起エネルギーは t → 0の極限で ω = V である。2 ≤ ω/t ≤ 10のピーク構造は
ω ∼ V = 6t付近に広がっており、図 5.4のような遷移であると考えられる。広いエネルギー
帯にピークが現れるのは有限の電荷遷移積分 tの影響であるがその幅は 8t程度であり、1次元
強束縛模型 (V = g = 0)のバンド幅 4tと比較して 2倍程度広いことがわかる。この広いピー
ク構造の起源については後の光励起ダイナミクスの解析で詳細に議論する。図 5.3(b)に g = 0
における V 依存性を示す。定性的な構造は V/t = 6の結果と変わらず、ω ∼ V 付近に幅 8t程
度のピーク構造が見られる。弱結合領域（g < t）における結果として g/ω0 を 0.25に固定し
たときの格子周波数依存性を図 5.3(c)に示す。弱結合領域では各 ω0 のスペクトルは g = 0の




ピーク強度が現れる。特に g/t = 3.2の結果では複数のピーク構造が明確に見られ、各ピーク
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図 5.5 (a–c)各エネルギーの時間発展。(a)有効光子密度 np、(b)運動エネルギー∆Et、(c)
クーロン相互作用エネルギー EV。各線は励起光エネルギー ωp/t = 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10
の結果を表し、励起光強度はそれぞれ Ap = 0.17, 0.1, 0.09, 0.09, 0.1, 0.11, 0.12, 0.14, 0.21
とする。(d)ωp/t = 4における有効光子密度 np(τt = 5)の励起光強度依存性。黒線は 2次
関数によるフィッティング結果を表す。その他のパラメータは V/t = 6, g = 0とする。
5.2.2 光誘起電荷秩序融解ダイナミクス
電子格子相互作用がない系 (g = 0)
この節では光励起による実時間発展の結果について説明する。まずは電子格子相互作用のな
い g = 0の場合について、光照射による各エネルギーの時間変化を示す。式 (5.2),(5.3)のハミ
ルトニアンの各項において時間発展状態 |Ψ(τ)⟩によるサイトあたりのエネルギー期待値をそ
92 第 5章 1次元電子格子結合系の光誘起電荷秩序融解ダイナミクス
れぞれ Et(τ), EV (τ)と定義し、基底状態からの変化量をそれぞれ ∆Et(τ),∆EV (τ)とする。
クーロン相互作用強度を V/t = 6に固定したとき、励起光エネルギー ωp/t = 2 ∼ 10に対し
て式 (3.11)で与えられる有効光子密度 np(τ)及び ∆Et(τ),∆EV (τ)の時間発展を図 5.5に示
す。ここで励起光強度は図 5.5(a)に示すように有効光子密度が np ∼ 0.0005になるように設
定した。有効光子密度は励起光が減衰した後時間変化がほとんど見られないが、これは対象と
する系がエネルギー散逸のない孤立系であることを反映しており、数値計算の精度が比較的よ





においては、低エネルギー励起 (ωp/t ≲ V )では減少が、高エネルギー励起 (ωp/t ≳ V )で増









(−1)i ⟨Ψ(τ)|(ni − n)|Ψ(τ)⟩
∣∣∣∣∣ (5.16)
で定義する。V/t = 6 に固定したときの様々な励起光エネルギーにおける電荷秩序変数
O(π, τ)/O(π) の時間発展を図 5.6(a) に示す。すべての励起光エネルギーに対して光照射後
の秩序変数の減少が見られるが、励起光が減衰した後 (τ ≫ τp) もその減少は続いており、
時間に対して線形な依存性が見られる。励起光減衰後の物理量が時間変化する振る舞いは
図 5.5 におけるエネルギーの時間依存性では見られず、秩序変数の時間発展の特徴である。
V/t = 3, 4, 6, 8 に対して励起光エネルギー ωp = V における電荷秩序変数の時間発展を図
5.6(b)に示す。V/t = 6で見られた励起光減衰後の秩序変数の減少は V/t = 3, 4, 8において
も見られ、定性的に V に依存しない現象であると考えられる。V/t = 6, ωp/t = 6のときの励
起光強度依存性を図 5.6(c) に示す。励起光強度の増加に対して光照射直後の秩序変数の減少
はより顕著となる。また励起光強度が増加するにつれて秩序変数の時間依存性は線形からずれ





の関数形を持つことが示唆される。ここで β は τ = 0における値と関連しており g = 0では
β = 0となる。以下、γ を秩序変数の融解率と呼ぶこととする。励起光強度の増加に対して図
5.6 に示す傾きが大きくなっており、γ は励起光強度に対して増加関数であることがわかる。
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図 5.6 電荷秩序変数 O(π, τ)/O(π) の時間発展。(a) 励起光エネルギー ωp 依存性。各
ωp におけるその他のパラメータは図 5.5(a–c) と同様である。(b) クーロン相互作用強
度 V 依存性。赤、緑、青、紫線は V/t = 3, 4, 6, 8 に対応する。その他のパラメータは








ti,i+1 →ti,i+1eiA(τ) (i = · · · ,−2L,−L, 0, L, 2L, · · · )
ti,i+1 (other sites) (5.18)
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i Oi(π, τ)/Oi(π) の時間発展の片対数グラフ表示。光励
起するサイトの周期は L = 64 とする。その他のパラメータは V/t = 6, g = 0, ωp/t =
6, Ap = 0.8, τpt = 0.2とする。
つ行列積状態により表現する。また時間分解能をより精密にするために励起光の減衰因子を
τp = 0.2/tとする。実空間で電荷秩序の時間変化を調べるため局所電荷秩序変数を
Oi(π, τ) = (−1)i ⟨Ψ(τ)|(ni − n)|Ψ(τ)⟩ (5.19)
と定義する。図 5.7 に V/t = 6, L = 64 における局所光励起による局所秩序変数の時間発展




る。この境界は τ ≲ 9/t まで線形な広がりを示すが、τ ∼ 9/t においてその進行方向が反転
する振る舞いが見られる。その後、反転した方向に向かって境界は再度線形に移動しており、
τ ∼ 18/tに再度、進行方向の反転が見られる。ここでは L = 64サイト周期の光励起を考慮し
ており、境界の進行方向が反転する τ ∼ 9/t, i = 32は i = 0と i = L(= 64)における光励起
で生成された 2つの境界が接近する領域に対応する。このため境界の運動の変化は境界同士の















する。このソリトンの幾つかの性質は V ≫ tの極限において Kanamoriらによって調べられ











の形式で与えられる。ここで a†i (ai), b
†
i (bi)はそれぞれサイト iと i+ 1のボンドにおけるソリ
トン及びアンチソリトンの生成（消滅）演算子である。この有効ハミルトニアンの固有エネル
ギー E は
E(k, k′) = ϵk + ϵk′ (5.21)










= 4t sin(2k) (5.23)
となる。通常の光励起では系の全運動量は変わらないためソリトン・アンチソリトンの運動量





(4t)2 − (ωp − V )2 (5.24)
であると予想される。ソリトン・アンチソリトンは式 (5.20) で表されるように自由粒子とし
て表される。これはソリトン・アンチソリトン間の相互作用は tの 2次以上の摂動であるため
であり、t ≪ V では 1次までの有効ハミルトニアンの結果は妥当であると考えられる。また
式 (5.22)で表されるソリトン（及びアンチソリトン）のエネルギーバンドの波数依存性が 2k













率過程として再現する。ここで任意の初期状態 a の実現確率を pa とする。物理量 f の計算
は、状態 aにおける f の値を fa としたとき、確率平均
∑
a fapa によって行う。同様に、時刻
τ における物理量 f(τ) の計算は、状態 a からの時間発展状態 a(τ) における f の値を fa(τ)
とし、確率平均
∑
a fa(τ)pa によって行う。以上をまとめると、(i)初期状態として Lサイト
周期に確率 nでソリトン・アンチソリトン対が生成された状態を考える。(ii)各ソリトン及び
















図 5.8 (a) 電荷秩序状態における光励起ソリトンの模式図。(b) 古典多体模型による局所
秩序変数の時間発展。(c) 様々な初期状態における局所秩序変数の時間発展。各初期状態
は、サイト i = 0, Lにおけるソリトン生成の有無において左から順に 両サイトともに生成
されていない状態、i = 0にのみ生成された状態、i = Lにのみ生成された状態、両サイト







再現している。ソリトン・アンチソリトンの衝突が m回起こるときの時刻 (τm = Lm/(2v))
では局所秩序変数は空間的に一様になっている。したがって、この時刻における局所秩序変
数は系全体の秩序変数と同等であり、秩序変数の値が O(π, τm)/O(π) = (1 − 2n)m となる
ことを m = 5 までの範囲で確認している。古典多体模型においてこのような秩序変数の時
間依存性が現れる理由を以下考察する。まず光照射直後に対応する τ0 では各サイトにおい
てほとんど秩序変数は変化しておらず、O(π, τ0)/O(π) = (1 − 2n)0 = 1 となる。1 回目の
衝突が起こる時刻 (τ1 = L/(2v)) における秩序変数はソリトン対が生成されたサイト周辺で
は O(π, τ1) = −1、生成されないサイト周辺では O(π, τ1) = 1 であるため、ソリトン対の生
成確率 n に依存して O(π, τ1) = −1 × n + 1 × (1 − n) = 1 − 2n となる。2 回目の衝突が
起こる時刻 (τ2 = L/v) における秩序変数を理解するために、i = 0 と L サイトにのみ光励
起した場合に着目し、これら 2 つのサイトでソリトン・アンチソリトン対が生成された場合
とされない場合の組み合わせとして 4 つのすべての初期状態を考える。各初期状態の時間発
展を図 5.8(c) に示す。図 5.8(c) 中央の二つの図は一方のサイトのみにソリトン対が生成さ
れた場合であり、τ > L/2v においても秩序変数が反転した領域が増加し続ける。一方で、
図 5.8(c) 右図は両サイトともソリトン対が生成された場合では、秩序変数が反転した領域は
τ < L/2v において増加するが、ソリトン・アンチソリトン衝突により τ > L/2v において減
少に転じる。結果として時刻 τm=2 における秩序変数は、ソリトン対の生成確率 nに依存して
O(π, τm=2) = (1−n)2 −n(1−n)− (1−n)n+n2 = (1− 2n)2 となる。秩序変数は衝突回数
mを指数に持つ関数形を示すことがわかる。m ≥ 3の衝突時刻では、より遠方で生成された
ソリトン及びアンチソリトンとの散乱が重要となる。ここで光吸収確率に対応するソリトン・
アンチソリトン生成確率は有効光子密度と n = npLの関係にある。したがってm回目の衝突
時の秩序変数は O(π, τm)/O(π) = (1 − 2n)m = exp(2vτm ln(1 − 2Lnp)/L)となる。ここで
衝突時刻 τm に対して連続極限を取り、式 (5.17)と比較することにより、古典多体模型から得
られる秩序変数の融解率として









5 ≤ τt ≤ 15の範囲で行った。V/t = 6, ωp/t = 4における融解率 γ の有効光子密度依存性を
図 5.9(a)に示す。弱励起領域 (np ≲ 0.01)において融解率は線形に増加しており、強励起領域

















































図 5.9 (a)V/t = 6, τpt = 1 における励起光エネルギー ωp = 4 における電荷秩序融解
率 γ の有効光子密度依存性。実線と破線はそれぞれ式 (5.25) と線形関数によるフィッ
ティングの結果を表す。(b–d)γ/(4np)の励起光エネルギー依存性。(b)V/t = 6, τpt = 1、
(c)V/t = 6, τpt = 1, 4 の結果。黒実線は式 (5.24) のソリトン群速度を表す。(d)τpt = 1
におけるクーロン相互作用依存性。励起光強度は Ap = 0.1とし、np として τp = 1, 4にお
いてそれぞれ τt = 5, 15の値を用いる。
に近づくにつれて線形依存性からのずれが見られる。図 5.9(a)における実線は古典多体模型
の解析により得られた式 (5.25)において v, Lをフィッティングパラメータとしてフィッティ
ングした結果であり、実時間発展の結果をよく再現している。融解率が線形に増加する弱励起
領域 (np ≪ 1)では γ ≃ 4vnp となるため、ソリトンの速度は v = γ/(4np)のように秩序融解
率 γ から得られる。γ/(4np)の励起光エネルギー依存性を図 5.9(b)に示す。ここで励起光強
度として弱励起領域に対応する Ap = 0.1を採用し、np として τt = 5の値を用いた。γ/(4np)
は ωp ∼ V を中心に山型の励起光エネルギー依存性が見られ、実線で示す式 (5.24)のソリト
ン群速度の励起光エネルギー依存性により再現されている。ここで山型の励起光エネルギー依
存性は、式 (5.21) において E(k,−k) = ωp = V のとき群速度が最大となるバンド中心に位
置することに対応する。図 5.9(c)に励起光の減衰率が τpt = 4の結果を示す。τpt = 1の結果
と比較して、ωp/t ∼ 2, 10 における裾の広がった形が抑えられソリトン群速度の結果とより
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良い一致が見られる。これは大きい τp では励起光エネルギーの分布の広がり (∝ τ−1p )が小さ
いために特定のエネルギーのソリトン状態が実現するためであると考えられる。図 5.9(d)に
クーロン相互作用依存性を示す。V/t = 4, 8の結果においても ωp ∼ V を中心とした山型の励
起光エネルギー依存性が見られる。一方で V が減少するとともにピークを示す ωp の位置が



















図 5.10 (a–c)スピン励起スペクトル S+−(q, ω)。(a)V/t = 6, (b)V/t = 8。(c)V ≫ tに
おけるスペクトルの概形。(d)2ドメイン壁励起とソリトン・アンチソリトン励起の模式図。
青線は局所秩序変数を表す。(a,b)はクラスターサイズを N = 64とした結果。
スピン 1/2の 1次元 XXZ模型における局所的な励起として 2ドメイン壁励起がよく知られ
ており [30, 85]、これとソリトン励起との関係について以下で説明する。2ドメイン壁励起は
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比較すると、励起サイトの数が奇数である点が異なる。
2ドメイン壁励起の励起エネルギーは ∆(= |V/(2t)|) ≫ 1の領域おいて J の 1次の摂動の
範囲で解析的に求められており [85]、
E(q) = ϵq/2+Φ + ϵq/2−Φ (5.26)





ギーは q = 0において式 (5.21),(5.22) のソリトン・アンチソリトン励起の励起エネルギーと
同型である。これはともに t並びに J の 1次摂動の範囲では多体相互作用を含まず、励起状態
が局所秩序変数が反転するサイト数の偶奇などの詳細に依らないことに起因する。したがって
2ドメイン壁励起のスペクトルは ∆(∝ V ) → ∞でソリトン・アンチソリトン励起のスペクト
ルと同等であり、ソリトン・アンチソリトン励起のスペクトルを間接的に得られると期待され
る。2ドメインウォール励起は以下で定義される横スピン励起スペクトル






に現れる [85, 86]。ここで Ri はサイト i の位置ベクトルである。V/t = 6, 8 における
S+−(q, ω) を図 5.10(a,b) に示す。ここでスペクトル計算では開放端境界条件を適用した
N = 64サイトの有限クラスターを用いており、離散化された波数 qn = nπ/(N + 1)を導入
した。V/t = 6, 8 ともに q = 0, π では広いエネルギー領域に連続的なスペクトルが見られ、
q = π/2 では ω ∼ V に強いスペクトル強度が見られる。このようなスペクトルは図 5.10(c)
に示す式 (5.26)から得られるスペクトル形状と定性的に同じものであり、V/t = 6, 8におい
ても 2ドメイン壁励起が主要な励起であることを示唆している。図 5.10(a,b) では図 5.10(c)
で示すスペクトルの他に低エネルギー領域（ω < V）にスペクトル強度が現れるが、これはサ
イズの増加とともに減少する傾向を確認しており、有限クラスターのクラスター端に起因する
励起と考えられる。ここで q = 0, π においてスペクトル強度が現れるエネルギーは ω ≃ V を
中心に 8t程度の範囲であり、これは式 (5.26),(5.27)からドメイン壁のバンド幅の 2倍の大き
さに対応する。スピン励起スペクトルの結果をソリトン・アンチソリトン励起のスペクトルと
解釈すると V/t = 6, 8 に対してもソリトン・アンチソリトン励起が主要な励起であり、ソリ
トン・アンチソリトンのバンドが形成されていることが確認される。スピン励起スペクトルの
q = 0, π におけるエネルギー幅 8tは図 5.3に示した基底状態における電流感受率スペクトル
で見られたエネルギー幅と同様であり、光励起 (k = 0)においてソリトン・アンチソリトン対
が生成されることを示唆している。またソリトンの群速度はバンド幅に比例するため、スペク
トル強度が現れるエネルギーの幅 (8t)からソリトンの群速度が見積もることが可能である。
電子格子相互作用がある系 (g ̸= 0)




衰後における秩序変数の減少が見られる。格子周波数が大きい ω0/t = 3.2 では g = 0 の場
合と定性的に同様な時間依存性を示し、指数関数的な減少が見られる。一方で格子周波数が
ω0/t = 3.2から減少すると、格子自由度を考慮しない場合と異なる時間変化を示している。特
に ω0/tが小さい領域において線形的な時間依存性から外れた振る舞いが見られる。g = 0の
解析では秩序変数は指数関数的な減少を示し、秩序変数の時間依存性が式 (5.17) で与えられ
るとき、秩序融解率は γ = −dO(π, τ)/dτ となる。ここで式 (5.25)の弱励起領域における表
式 γ ≃ 4npv を参考に秩序融解率から得られるソリトン速度を





により定義する。図 5.11に v∗ の時間変化を示す。g = 0及び ω0/t = 3.2の結果では励起光
減衰後 (τ ≫ τp)において、振動を除きほとんど時間変化が見られない。これは秩序変数が式










































































図 5.11 (a,b)電荷秩序変数 O(π, τ)/O(π)及び (c,d)秩序融解率から得られるソリトン速
度 v∗(τ) の時間発展。(a,c)g = 0 及び g/ω0 = 0.25 における ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6, 3.2 の
結果。励起光強度は Ap = 0.1。(b,d)ω0/t = 3.2 における g/t = 0, 0.4, 0.8, 1.6, 2.4, 3.2
の結果。励起光強度はそれぞれ Ap = 0.1, 0.1, 0.1, 0.1, 0.11, 0.15。その他のパラメータは
V/t = 6, ωp/t = 6。
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り、十分な精度の元で消失すると予想される。これらとは対照的に ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6では、
v∗(τ)において励起光減衰後も時間変化が見られ、格子周波数が小さい時には秩序変数が指数
関数とは異なる時間依存性を示す。一方で、ω0/t = 0.8, 1.6ではそれぞれ τt ∼ 20, 15以降に
おいて、v∗(τ)の時間変化は弱くなっており、十分な時間が経過した後では秩序変数が指数関
数的な時間依存性を示すと予想される。ω0/t = 0.4においても長時間領域 (τt > 35)で v∗(τ)
の時間変化が徐々に抑えられる傾向を確認している。図 5.11(b)に ω0/t = 3.2に固定したと
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ω0/t=3.2
図 5.12 有効光子密度及び各エネルギーの時間発展。(a)np, (b)∆Et, (c)∆EV , (d)∆Eph,




壊れにくくなることがわかる。図 5.11(d)に示す v∗ の時間変化では各電子格子相互作用強度
においてほとんど時間変化が見られず、高周波数領域 (ω0 ≫ t)では光照射直後から指数関数
的な減少を示すことがわかる。
ここでは g = 0 の場合と同様に光照射直後から秩序変数の指数関数的な減少が見られる
ω0/t = 3.2に着目する。式 (5.4), (5.5)で定義されるハミルトニアンの各項におけるサイトあ
たりのエネルギー期待値を Eph(τ), Eep(τ)とし、その変化量を ∆Eph(τ),∆Eep(τ)と定義す




うにこれは主に Eph と Eep の間でのエネルギー移動を表しており、その振動周期はおおよそ
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図 5.13 局所光励起による局所電荷秩序変数 Oi(π, τ)/Oi(π) のサイト、時間依存性。
光励起するサイトの周期は L = 64 とする。(a–d) におけるパラメータはそれぞれ
g/t = 0.8, 1.6, 2.4, 3.2及び Ap = 0.8, 0.8, 1, 1.2。その他のパラメータは V/t = 6, ω0/t =
3.2, ωp/t = 6, τpt = 0.2。
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2π/ω0 程度である。g/t = 2.4, 3.2では光照射直後において、∆Eph +∆Eep にピーク的な振
る舞いが見られるが、この変化は ∆EV で見られるディップ構造に対応している。∆Eph は
振動的な振る舞いに加えて、全体的に若干の減少が見られ、光照射後においても電子系と格
子系が強く相関していることを示唆している。以上のように ω0/t = 3.2 では励起光減衰後、
∆Et,∆EV にほとんど時間変化が見られない。これは g = 0と同様であり、秩序変数におい
ても g = 0と同様に指数関数的な減少を示すことと対応している。
電子格子相互作用による秩序融解率の減少の起源を調べるため、局所光励起による局所秩序




に強く依存しており、大きな g においてソリトンの速度の減少が見られる。g = 0における古
典剛体球の解析から秩序融解率はソリトンの速度に比例しており、図 5.11(d)で見られた電子
格子相互作用による秩序融解率の減少はソリトン速度の減少によるものであると解釈できる。
図 5.14 に ω0/t = 3.2 におけるスピン励起スペクトル S+−(q, ω) を示す。g/t = 0.4 では
g = 0の結果からの変化がほとんど見られないが、g が増加するにつれて ω/t ∼ 9に広い波数
で大きな強度を持つ励起構造が見られ、g/t = 2.4, 3.2では明確に ω/t ∼ 9に励起構造が見ら
れる。このようなサイドピーク的な構造は図 5.3(d)で示した電流感受率スペクトルにおいて
見られたものと類似したものである。g/t = 3.2で見られるサイドピークのピークエネルギー
は主に V, V +ω0, V +2ω0, · · · 程度であり、格子自由度に由来したものであることが示唆され








フィッティングすることで求めた。フィッティングは 10 ≤ τt ≤ 25の範囲で行い、励起光強


















(a) g=0 (b) g/t=0.4
(c) g/t=0.8 (d) g/t=1.6
(e) g/t=2.4 (f) g/t=3.2
 0  0.25  0.5  0.75  1  0  0.25  0.5  0.75  1
図 5.14 スピン励起スペクトル S+−(q, ω) の電子格子相互作用強度依存性。(a–f) にお
けるパラメータはそれぞれ g/t = 0.4, 0.8, 1.6, 2.4, 3.2。その他のパラメータは V/t =









































図 5.15 (a) 秩 序 融 解 率 γ/(4np) の 励 起 光 エ ネ ル ギ ー 依 存 性 。g/t =
0, 0.4, 0.8, 1.6, 2.4, 3.2 の結果。(b) 秩序融解率 γ/(4np) の電子格子相互作用強度依存
性。ここでは励起光エネルギーの変化に対して最大の γ/(4np)を示す。他のパラメータは
V/t = 6, ω0/t = 3.2, Ap = 0.1。











の関係が考えられる。ここで v(g), γ(g), np(g) は電子格子相互作用強度 g における値を表
す。励起光エネルギーに対して融解率 γ/(4np) の最大値の電子格子相互作用強度依存性を図
5.15(b) に示す。融解率は電子格子相互作用強度の増加に伴い、減少する振る舞いが見られ




















高格子周波数 (ω0/t = 3.2)で見られた電子格子相互作用による秩序融解率の減少はソリトン
のポーラロン化によるソリトン速度減少によるものと考えられる。
ここで格子周波数 ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6, 3.2における有効光子密度 np、及び各エネルギーの
変化量を図 5.17 に示す。ここで電子格子相互作用強度は g/ω0 = 0.25 とした。光照射直後
τ ∼ 0における ∆Et に着目すると、各格子周波数において g = 0を含めて大きな相違が見ら
れないのに対して、励起光減衰後では ∆Et は ω0 に強く依存する。つまり、ω0/t = 3.2では
g = 0と同様に励起光減衰後の時間変化がほとんど見られないのに対して、ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6
では大きく減少し時間が経過するにつれて飽和する。∆Et の減少が飽和する時刻は小さい
格子周波数ほど長くなる傾向にある。このような励起光減衰後の時間変化は ∆Eph において
も見られる。これは励起光減衰後、Et から Eph へのエネルギー移動を表している。一方で、
∆EV ,∆Eep では励起光減衰後における時間変化は小さい。∆Et の励起光減衰後における時
間変化は電子格子相互作用がない場合並びに格子周波数が大きい場合では現れなかったもので
あり、格子周波数が小さい領域の特徴であると考えられる。また各格子周波数における ∆Et







あり、βr はフィッティングパラメータである。図 5.18に様々な ω0, g に対する緩和時間 τr を
示す。t/τr は g が小さい領域において g2/ω0 に対して線形依存性が見られる。緩和時間が g2
に比例する振る舞いは、電子格子結合系の光誘起ダイナミクスの理論研究において指摘されて













































































































図 5.17 有効光子密度及び各エネルギーの時間発展。(a)np, (b)∆Et, (c)∆EV , (d)∆Eph,
(e)∆Eep, (f)∆Eph +∆Eep。その他のパラメータは、図 5.11(a,c)で用いた値と同じ値で
ある。
いるものと同様である [65, 66]。g2/ω0 ≫ 0.1の領域では線形依存性からのずれが顕著になる
が、これは緩和時間が励起光の減衰率 τp = 1/tに対して τr < τp となり、エネルギー移動の
時間スケールが励起光の減衰因子 τp によって決定されているためと考えられる。以上のよう
に∆Eph +∆Eep のエネルギー増加の立ち上がりは g, ω0 によりスケールされており、Et から
Eph へのエネルギー移動は格子自由度により引き起こされるエネルギー緩和であることが明ら
かになった。







0.1 , 0.2 , 
0.3 , 0.4 , 
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ω0/t=
図 5.18 格子緩和率の逆数 (t/τr)の格子周波数、電子格子相互作用依存性。パラメータは
V/t = 6, ωp/t = 4, τpt = 1。
展を図 5.19(a–d) に示す。電子格子相互作用強度は g/ω0 = 0.25 とし、ここではソリトン単





ロットで明確に見られる。まず ω0/t = 3.2では各等高線がほど同じ傾きを示しており、一定
の速度で伝播していることがわかる。ω0/t = 1.6 においても傾きの変化はほとんど見られな
いが、τt ∼ 10付近で傾きの弱い変化が示されている。ω0/t = 0.4, 0.8では各等高線の間隔が
広がる様子が見られる。ω0/t = 0.8において τt = 10付近で各等高線の間隔が広がると共に、
10 ≲ τt ≲ 15において各等高線の傾きが大きくなっている。これはこの時間領域で伝播速度





向は図 5.17(b,f)で示した∆Et,∆Eph +∆Eep と同様であり、伝播速度の減少は電子系から格




































































図 5.19 (a–d) 局所光励起による局所電荷秩序変数 Oi(π, τ)/Oi(π) のサイト、時間依存
性。(e–h) 局所電荷秩序変数 Oi(π, τ) の等高線のサイト、時間依存性。光励起されるサイ
トの周期を L = 256 とした。格子周波数 ω0/t は (a,e)0.4, (b,f)0.8, (c,g)1.6, (d,h)3.2。
その他のパラメータは V/t = 6, g/ω0 = 0.25, ωp/t = 6, τpt = 0.2, Ap = 0.1。
子系へのエネルギー移動と関係しているものと考えられる。伝播速度の格子周波数依存性につ
いては後に考察を行う。
各格子周波数 ω0 に対する S+−(q, ω) を図 5.20 に示す。電子格子相互作用強度は g/ω0 =














(c) ω0/t=1.6 (d) ω0/t=3.2
図 5.20 スピン励起スペクトル S+−(q, ω) の格子周波数依存性。(a–d) におけるパラ
メータはそれぞれ ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6, 3.2。その他のパラメータは V/t = 6, g/ω0 =
0.25, N = 32。
ど変化がなく、2ドメイン壁励起による連続的なスペクトルが明確に見られる。ω0/t = 3.2で
は前述の通り、ω/t ∼ 9に波数に対して広い領域に若干のスペクトル強度が見られる。いずれ
の場合においてもスペクトルの変化は小さいが、これは各格子周波数において g < t, V であ




特に図 5.14に示した ω0, g ≫ tにおける S+−(q, ω)で見られたスペクトル幅の減少は見られ
ない。したがって格子周波数が小さい領域で見られたソリトン速度の減少はポーラロン状態の
形成とは異なる機構によるものであることが示唆される。
図 5.21(a)に、ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6, 3.2及び g = 0における秩序融解率 γ/(4np)の励起光エ
ネルギー依存性を示す。秩序融解率 γ は電荷秩序変数の時間依存性を、式 (5.17)の関数によ
りフィッティングすることで求めた。ここでフィッティングは γ が時間に対して一定となる
範囲で行い、フィッティング範囲に関して十分収束した結果のみを示す。各励起光エネルギー
において格子周波数が小さくなるにつれて γ/(4np) が減少する傾向が見られる。図 5.21(b)
に励起光エネルギー ωp/t = 4 における格子周波数依存性を示す。格子周波数の減少に伴い、
































 g/ω0=0.25  g/ω0=0.25
ωp/t=4
図 5.21 (a) 秩序融解率 γ/(4np) の励起光エネルギー依存性。黒丸は g = 0, 他の点
は g/ω0 = 0.25 における ω0/t = 0.4, 0.8, 1.6, 3.2。(b) 秩序融解率 γ/(4np) の格子周
波数依存性。g/ω0 = 0.25, ωp/t = 4。黒、赤線はそれぞれ g = 0 における秩序融解率
γ(g = 0)/(4np(g = 0))及び exp(−(g/ω0)2)γ(g = 0)/(4np(g = 0))の値。他のパラメー
タは V/t = 6, Ap = 0.1。
γ/(4np)が減少する振る舞いが見られる。図 5.21(b)に示す黒、赤線はそれぞれ g = 0におけ
る γ/(4np)並びに式 (5.32)をもとに g = 0における γ/(4np)に exp(−(g/ω20))を掛けた値を




































































116 第 6章 結論
解析を行い、光誘起ダイナミクスにおける電荷フラストレーション効果と格子自由度との協
力・競争が果たす役割を調べた。得られた結果を以下にまとめる。








































































































図 A.1 基底状態エネルギーのパラメータ依存性。(a)g = 0 における基底状態エネルギー
の誤差の χ依存性。各線は V を変えた結果を示している。(b)V/t = 6, ω0/t = 3.2におけ
る基底状態エネルギーの誤差の Np 依存性。各線は g と χを変えた結果を示している。
120 付録 A TEBD法における数値計算精度

















V/t > 2, coshϕ =
∣∣∣∣V2t
∣∣∣∣) (A.2)
で与えられる。数値計算で得られた基底状態エネルギー E の誤差を ∆E/E = |(E −
Eexact)/Eexact| により評価する。図 A.1(a) に g = 0 における基底状態エネルギーの誤差
∆E/E に対する補助次元 χ依存性を示す。χが増加するにつれてエネルギーが厳密解に収束
する振る舞いが見られる。V が小さい領域では収束が良くないが、これは 1 次元臨界系では
収束に必要な補助次元 χが発散することを反映している。一方で、V/t = 6では χ = 32程度
で数値的に十分な収束 (∆E/E ≃ 10−14) が見られる。図 A.1(b) に電子格子相互作用がある
場合 (g ̸= 0)における基底状態エネルギーの Np 依存性を示す。有限の g に対しては厳密解が
存在しないため、最も精度の良い結果として g/t = 1.6では χ = 64, Np = 8, g/t = 3.2では




























































図 A.2 (a,b) 有効格子密度、(c) 運動エネルギー、(d) 秩序変数の時間変化。各線は補助
次元の上限 χ = 128, 256, 512, 1024 の結果を示している。パラメータは V/t = 6, g =
0, ωp/t = 4, Ap = 0.1, δτ = 0.01。
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両パラメータともに Np の増加に伴い、エネルギーの指数関数的な収束が見られる。また χの
変化に対してほとんどエネルギーが変化せず、小さい χで十分に収束することがわかる。この
ような振る舞いは異なる ω0 に対しても同様であることを確認している。第 5章の計算では、
基底状態は χ = 512の範囲で収束した結果を示し、スペクトル関数の計算では χ = 32を用い
た。時間発展に対する計算で初期状態として用いた基底状態を計算する上では、g = 0におい
て χ = 128, g ̸= 0において χ = 64とした。また Np は基底状態エネルギーが 6桁程度収束
するようにその値を設定した。
ここでは時間発展に対する計算の誤差について説明する。図 A.2に g = 0における各物理
量の時間依存性を示す。励起光減衰後 (τ ≫ 0)における有効光子密度の時間変化では、小さい
χの結果ほど早い時刻で減少を示しており、エネルギー保存則を満たすために大きな χが必要
であることがわかる。∆Et では χ = 128において励起光減衰後に振動が見られるが、この振
動は χの増加とともに抑えられる傾向にあり、十分に大きな χにおいて消失すると予想され

































図 A.3 (a)有効光子密度と (b)運動エネルギーの時間変化。各線は時間幅 δτ と補助次元
の上限 χを変えた結果。パラメータは V/t = 6, g = 0, ωp/t = 4, Ap = 0.1。
鈴木トロッター分解による誤差を評価するため、式 (2.70)における時間幅 δτ の依存性を図
A.3に示す。時間幅 δτ = 10−1 の結果では光照射前 (τ < 0)から大きな時間変化が見られ、鈴
木トロッター分解による誤差が大きいことが確認できる。δτ ≤ 10−2 では、χの不足による誤
差が現れる τt ≳ 15を除き、よく収束している。ここで励起光減衰後の有効光子密度に着目す





最後に様々な Np に対する格子エネルギー ∆Eph の時間発展の結果を図 A.4に示す。χ に







































図 A.4 格子エネルギーの時間変化。各線は局所状態数の上限 Np と補助次元の上限 χ を




以上のように時間発展に対する計算の精度は主に補助次元の上限 χ によって決まる。第 5
章の計算では、鈴木トロッター分解の時間幅を δτ = 0.01とし、Np は基底状態エネルギーが 6
桁程度収束する値を用いた。補助次元の上限の典型的な値として、g/ω0 < 0.5では χ = 512,
0.5 ≤ g/ω0 < 1では χ = 384, g/ω0 ≥ 1では χ = 256を用いた。
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定やその進め方だけでなく研究に対する姿勢や考え方など多くのことを学ばせていただきまし
た。本論文の執筆においても多大なご助言を賜りました。博士前期課程を含め 5年に渡り熱心
なご指導、ご鞭撻をいただきましたこと心より感謝申し上げます。
本論文を審査していただいた各先生方には、審査の過程で有益なご意見、ご指導を賜りまし
た。主査を務めていただいた岩井伸一郎先生（東北大学理学研究科教授）をはじめ、佐々木孝
彦先生（東北大学金属材料研究所教授）、柴田尚和先生（東北大学理学研究科准教授）、越野幹
人先生（東北大学理学研究科准教授）に深く感謝しております。
本論文の第 3,4章に関する研究は、妹尾仁嗣先生（理化学研究所専任研究員）並びに松枝宏
明先生（仙台高等専門学校教授）との共同研究によるものであり、多くの議論をしていただく
とともに、学術論文の執筆時には丁寧なご指導を賜りました。また横山寿敏先生（東北大学理
学研究科助教）、大槻純也先生（東北大学理学研究科助教）、中惇先生（東北大学理学研究科助
教）、大原潤先生（北海道大学理学研究科講師）、那須譲治先生（東京工業大学理工学研究科助
教）、伊與田英輝先生（東京大学工学研究科助教）には研究に関して様々な視点から有益なご
指摘をいただきました。特に中惇先生には日頃から様々な悩みについて親身に相談にのってい
ただきました。研究を進めていく上で大変な励みになりました。東北大学理学研究科の先生方
をはじめ、諸先生方には多大なご協力、ご支援を賜りました。深く感謝しております。
物性理論研究室の大学院生として共に学んだ遠藤謙光さん（東北大学理学研究科博士後期課
程 3年）、石山竜平さん（東北大学理学研究科博士後期課程 3年）、田村駿さん（東北大学理学
研究科博士後期課程 3年）、世永公輝さん（東北大学理学研究科博士後期課程 2年）、Wenjing
Minさん（東北大学理学研究科博士後期課程 3年）、小野淳さん（東北大学理学研究科博士前
期課程 2年）には物理の議論だけでなく日々の生活において大変お世話になりました。本当に
ありがとうございました。また物性理論研究室秘書の佐藤眞理さん、若生洋子さんには多くの
ご支援をいただきました。大変感謝しております。
最後に大学院生活を支え応援してくれた両親に心より感謝いたします。
